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POl HF-Sb炉溶媒におけるウランの化学的挙動の研究(1)

装置の組立とウラン溶液の調製

（東北大金研） 0杉山 岡•原 光雄・鈴太 進

［緒言］

無水フッ化水素 (AHF) は非常に強い酸であり、加溶媒分解やプロトン化する能力が強い溶媒であ

る。それ故この溶媒中では存在できる陰イオンが限られており、多価阻ィオンでさえ単に溶媒和した

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

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

いえる。、いしかし湿移元素の低醗化状態のフッ化物はAHF には僅かしか溶けないため、従来この研究

は困難とされていた。近年この問題はAHF に）レイス酸、時にSb和等を添加した超強醗 (super acid, 

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

AHF に）レイズ酪を添加すると、その酪強度は飛躍的に増加し、強いものでは 100 ％硫酸の108 倍に

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

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

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

即ち水溶液系で不安定な皿価の状態も安定であり、 V価、訂価はウラニ）レ構造をとらずフロロ錆体と

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

性が期待できることを示し、水溶液系と比べ興味深いこと

である。本研究は上記の観点より超強醗溶媒中でのウラン

の酸化還元反応を研究しようとするものである。今回は超

強酸溶媒の取扱い法、ウラン溶液の調製法、吸収スペクト

ルについて発表する。

［実験］

AHF 及びSb和は非常に腐食性が強く、又空気中で激しく

発煙し有害であるため、 HF-SbF:溶媒を取扱う装置は全て

耐食材で構成し、更に高い気密性を有することが必要であ

る。そのため装置は全てテフロン製のジョイント、

、バルブ、チューブ等で構成した。 （図 1)

実験はまずガス状のAHF を液化し、そこにSbF5 を添加し

て溶媒を作る。これにウランの金属又はフッ化物を溶かし

サイクリック・ボルタンメトリーにより南化塁元反応に関

する情報を求め、それに基づき定需位屯解を行い、任意の

酸化状態の溶液を調製する。酪化状態の同定は吸収スペク
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ト）レを悶べることしこより行う。このような実験を行うに当り、今回はまずウラン溶液の調製に関する

実験を行った。試料は全ぼウラン及び四フッ化ウランを用いた。四フッ化ウランはウランの虚化物を

フンオンー 12 (CCJ: F':)と約400 ℃で反応させる乾式法により合成した。試料の溶け具合を）レイズ酪

の濃度（月旺慕強度）、溶解時間に関して謂べ、溶液中のウランの濃度はy線測定を行って求めた。

次いで石英セルを用いて吸収スペクト）レを測定した。

［結曳及び考窯］

①四ブッ化ウランを用いたウテンベ容液の混製

Baluka らの報告（このように四フッ化ウランのHF-SbF□'容媒への浴解は非常に塁<:、 HF-SbFこのモ

ル比がl :0. 03, 推定醗強度Ho =-14. 0 程度の溶媒では 3 日経過してもほとんどウランは溶けていなか

った。次に容媒をモル比1:2 、推定禁強度H,1 =-20.8 という強い溶媒にした：芍で、 3 日経過後に黄緑

色に呈した約5X i o- 心1の溶液が得られたが、この溶液の吸収スペダト）レにははっきりした吸収ビーク

は見られなかった。いずれにせよ、この条件下ではまだ四フッ化ウランの苺解が翌く、又僅かである

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

②金属ウランを用いたウラン溶液の調製

金屈ウデンの溶媒への溶解は四フッ化ウランに比べると速かったが、それでも別種の溶媒(HF-BF'サ

で報告されているほどではなかった。そこでHF-BF:、溶媒よりも酸強度を強くするため、 HF-Sb和溶媒

をモ）レ比が1:0.08, 推定苫強度Ho=-14. 3 程度の溶媒とし、これに溶かしたところ、 12時間胆で寺

色を呈した約0.2 凶の濃い溶液が得られた。その

吸収スペクトルを図 2 に示す。これをBaluka らの

データ＇：） と比べると III価の存在を示すピークが

明らかに示されていたが訂価が混在している可能

性も考えられる。この溶液はその後更に数日放塁

しておいても溶液の色が変わることはなく、この

ことはIII価が酵化されずに安定に存在しているこ

とを示し、超強醗溶媒の特徴が見られた。

以上の結果より今後十分な濃度のウラン (III)

溶液を出発物質として可気化学的測定を行い、所

期の目的である醗化誼元反応についての研究を行

う予定である。

［文献］

(1) T. A. oｷ Donnel I, J. Fluorine Chem., 且， 487 (1978). 

(2) M. Baluka. N. Edelstein, and T. A. oｷ Donnel I, Inorg. Chem., 迎． 3270 (1981). 
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図 2 金属ウランを溶解した溶液の

吸収スペクト）レ

CHEMISTRY OF URANIUM IN HF-SbF5 SOLVENT (1) 
ASSfilfBLY OF APPARATUS AND PREPARATION OF URANIUM FLUORIDE SOLUTION 

The Research Institute for Iron, Steel and Other Metals, Tohoku University, 
Takeshi SUGIYAMA, Mitsuo HARA, Shin SUZUKI 
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P02 ピラゾロンi秀導体と四級アルキルアンモニウムをもちいる

Np (V) の溶媒抽出

（東北大・エ） 井上 泰 栢山 修・ 0黒不 有一

ネプヅニウムは水溶液中で：ま比較的 5 面の状態が安

定である。 5 面の状態では普通 N p 02·の形で存在し、

このイオンは有磯溶媒によって抽出されにくい。我々

は艮氏に、 1-7ェこ；トー3一文和l, -4-·\·· ン‘}‘、イjJ, -5 ーと°弓‘J‘•ロン (HPMBP,

HP) と共に圧応対クチ：し7ンそこ1. (MTOA) をもちいると、有効

に x p（了）を抽出できることを指摘してきたが、今

回は本抽出系v')解祈をよ汀詳細に行い抽出種を推定し

た渚果について報告する。また、 HPMBPと比較する目

的で新しいピラゾロン諮母体を合成し、抽出を行った

ので、その結果についても報告する。

（実験） 243 Amからミルキングして得たこ,:9N P を

水に溶かすことによって 5 価に調整した。 MTOAはドー

タイト製カプリコート（塩化物，Q Cl) をそのまま

ベンゼンで希釈して用いた。ピラゾロン誘導体は3- メ

チ 11- -1-7ェこ：ャ•5ーと゜弓が記ン（そ北゜可‘•ロン）と塩化アシルより、

Jensenの方法に従って合成、再結晶したものを用いた。

抽出は ふた付き試験管中で1本積比を 1 : 1 として、

30 分間振とうし、分品比は各祖のy放射能より算出

した。水祖のp Hは一定量のニコチン酸 (HA) に適

当に水酸化ナトリウムを加えて調蹄し、塩温度を一定

に保ったのに塩化ナトリウムを一定量加えた。

（結果） HPMBP と MTOAによる N p (V) の抽出

Np (V) の分配に対するp H及び試薬濃度の影醤

を Fig.1-F ig .3に示す。ここで添え字のiは初期湿度

であることを示す。 lo g D のp H に対するプロッ

トは勾配が 2 から 1 よりやや小さい値にまで変化して

いる。 一方、 lo g[Q Cl] にたいして:a: [ Q 

Cl];<[HP] の時には 2 よりやや小さい正の勾

配をもつが、 [QC 1] が [HP] iより大きくなる

と lo g D はゆるやかに減少している。また lo g D

の lo g [HP] に対する変化はかなり広い範囲で

1 よりやや大きい勾祀を示している。これらの結果は
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いのうえやすし、とちやまおさむ、くろきゆういち
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四級アンモニウムであるMTOAがHPMBP と次の様な相互作

用をしていると考えるとうまく説明できる。

(HP) 。+(Q C l) 。-

/ ロ

゜この相互作用はペンゼン中にHPKBP と MTOAをとかし、水 0

(QP)o + Hャ＋ C 1 - (1) 

相と振とうした後の有機相のHPMBPの紫外吸収スペクト苫＿ 1

ルを測定することによって確かめている。

(1)の平衡が右にずれている場合には [QCl],=:: 

[QP] a, [HP] 注： [ HP] ;―[Q Cl]; と

なり、 N p 02• (M) の抽出は

m( Q P) 。 +M· + (HP)o ==-
(QnlNIP 1+!) l) 十口（2)

で表される。ここでm は 1 または 2 である。即ち抽出

種は主にQ MP戎が如MP3である。一方（ 1) の平面

が左t：：ずれている場合には[Q Cl] ;=;: [QCl] o, 

[HP];=;: [HP] o となり、抽出平面は

ｷ-

-2 

-3 

-5 -4 -3 -2 -1 
log (HP]i 

Fig.3 Effect of (HP]J on the 
distributiQn of Np(V) [NaCU1 
=~ 5.0X10 —2, [HAJt = 1.ox10—\ 
0: pH 4.0, 口：pH 4.5, 
• :pH 3.5, [QClJ1 = 2.ox10-J 

m (QCl) o+M•+ (m+l) (HP)o ==o(Q ,.MP~1)o+(m+l)H —+m C 1 -(3) 

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

の形に従うようになるとして説明できる。またFig.2で[Q C 1] ，が［ HP] より大きくなる

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

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

条件では他の抽出種の存在の可詣性も考えられる。

HPMBP以外のピラゾロン誘導体による抽出

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

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

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

かなり水に溶解しやすいため、 N p (V) を有効には抽出できなかった。 Np (V) の抽出剤

として有望なテ冗夕l1イ！比゜ラ‘J‘、ロン ((C1 □ H9N道） CO Co比CO(C1 0HsN20), H2T) および加芦＼，•ンリ‘、キシヒ゜う‘}‘、J

ン (CaHsGH20CO(C10比N2D), HC) と MTOAによる抽出結果を Fig. 1 に示した。加ホ‘‘•\·.ン＇）‘・キシヒ°刑‘.]以こ

よる抽出挙動はHPMBPの場合とほとんど変わらず、テレ7タロイ！比°ラ＇）さロンによる場合は少し異なる。こ

れはテレ 7夕訳Iv t 0 ラヅ‘、ロンが二塩基酸として振舞うためと考えられる。またp H の高い範囲ではどちら

の場合も抽出が悪くなっているが、このような現象はミリストイ此゜ラ＇ドロン (CH"(CH2) 1 2 CO (C 1 0H9N20)) 

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

SOLVENT EXTRACTION OF NEPTUNIUM(V) BY QUATERNARY ALKYLAMMONIUM AND PYRAZOLONEｭ
DERIVATIVES 
Faculty of Engineering, Tohoku University, Yasushi Inoue, Osamu Tochiyama, 
Yuichi Kuroki 
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P03 燃焼率測定のためのネオジム及ひ超プルトニウム元素の

硝酸ーアルコール混合溶媒による陰イオン交換分離

（原研） 0臼田重和、間柄正明

［緒言］

前回及び前々回の本討論会I, 2) tこ於て、超プルトニウム元素の硝酸又は塩酸溶液とアルコール混

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

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

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

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

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

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

らに効果的に分離する方法も合わせて検討した。

［実験方法］

燃焼度 2-3万 Mりd/t、冷却期間数年程度の実燃料溶解液を試料として使用した。これに、 147Nd 

(T112: 10.98d)をネオジムのトレーサーとして用いるため、 100分間照射後約 1,月冷却したU02試片

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

ムを除去して試料溶液とした。

迅速分離用には、三菱化成製陰イオン交換樹脂 MCI GEL CA08S （架橋度： 8%, 粒径： 11.5土2µm)

を内径lmm¢ のテフロン管しこ充填して用いた。また、室温での分離には、同 CA06Y （架橘度： 6 忠、

粒径： 23.5土 4µ,m)を4mm¢x4cmのガラスカラムに詰め使用した。その他は、前回と同様であった。

［結果及び考察］

図 1 に、高温高圧(90°c、約lMPa)下で照射核燃料中のネオジム及び超プルトニウム元素（斜線部

分）の迅速分離した場合の溶離曲線を示す。溶離液は、 O.OlM HN03-90芯 CH30H混合溶媒を用いた。

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

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

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

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

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

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

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

したが、この方法では 1 時間以内に完了した。

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

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

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

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

オジムを精製しているが、その処方に従い分離を試みると、分解能が悪く必ずしも定置的ではなか

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

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

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

の方法は、より安全に複数試料を同時に処理することが容易で破壊法による燃焼率削定のためのル

ーチン作業に適する。

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

しかも、各フラクションには残澄は殆ど含まれず、蒸発乾固するだけで質呈分析器を用いた同位体
希釈法及びa線スペクトロメトリにより定置するための試料が調製できる筒便な方法であった。
［文献］

l) 臼田他、第28回放射化学討論会予稿集、pl11 (1984). 

2) 臼田他、第29回放射化学討論会予稿集、pl34 (1985). 

3) 1985 Annual Book of ASTM Standards, Vol 12.02, pl52. 
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Fig.I Rapid separation of Nd and TPu at elevated 

temperature. Sample solution:con叩003(0. 05ml) 

+ czHs田(0.45ml), eluent :0.0凶ffi,03-90\田3田，

resin:CA08S(23.6), col田m bed：血が5.7on, 

temperature:90土0.1°c, flowrate;ca. 7cm/min. 

Effluent (ml) 

Fig.2 Effective separation of Nd and TPu at ambient 

temperature. a:sample solution[concHN03(0.lml) 

+ Cf500(0.9rnl)], b:eluent [O ．滋m3-80mi3OO],

resin:CA06Y(O.Sml), colunn bed:4mm<t>><4cn, at 

ro叩temperature, flow rate:ca.0.09an/min. 

ANION EXCHANGE SEPARATION OF NEODYMIUM AND THE TRANSPLUTONIUM ELEMENTS IN SPENT 

NUCLEAR FUELS WITH NITRIC ACID-ALCOHOL MIXED SOLVENTS FOR BURNUP MEASUREMENT 

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

（原研・化学部） 0木村責海、吾勝常煎

1 ．緒言

アクチノイドの照射試科を対象しこ筒便な化学分離法の開発を目的として、溶媒抽出法の

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

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

抽出剤tこリン酸トリプチル(TBP)、保持体に無極性の吸着剤アンパーライト XAD-4 を使用

し、 TBP を XAD-4に吸著させた樹脂(TBP/XAD-4) への U(VI)の抽出挙動と酸化還元反応を利

用し U,N p ,Pu,Am•FP を祖互分離した結果を報告する。

2. 実験

2.1.TBP/XAD-4の調製法

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

積700-800m勺g,平均孔径3nm) を水、アセトンで洗浄し90℃で減圧乾燥する。②XAD-4 5gしこ

5悶Na2C03で洗浄したTBP 10ml と希釈剤40悶メタノール 10ml を加え一定時間振とうする。◎

カラム(15mm ¢)につめ過剰のTBP を 5悶メタノール 500ml で洗浄し90℃で減圧乾燥する。こ

の条件で吸着するTBP はXAD-4 lg当り約 lgである。

2.2．アクチノイド、 FP 試料および定置方法

実験には硝酸ウラニル溶液、 2s1N p•2se p u •241 Am トレーサー、 F P (1 984年 10 月，J RR-

2で天然組成のU02 を照射）を使用した。 U は I C P 発光分祈、 N p. Pu.Amは全 a 線計数（2

冗ガスフローカウンタ）と a 線スペクトロメトリー (S SD) 、 FP は全 B 線計数(2 冗ガス

フローカウンタ）と r 線スペクトロメトリー(Ge検出器）により定置した。

2.3．バッチ法、カラム法による抽出実験

分配比 kdはバッチ法で、 Kd(mI /g)=[ (C0-C)/C] ・ (Vim) により計算した。ここで、 C0 ：初

期濃度． c：平衡後の濃度． v：溶液置． m:TBP/XAD-4樹脂置である。カラム法ではTBP/XAD-4(40 

-60mesh)l.5gをガラス管に充埴し両端を石英ガラスウールで固定してカラム(6mm ¢、x90mm)

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

プで流速を一定にして供玲した。

3. 結果および考察

3. 1. U(VI)の抽出挙動

バッチ法で U(VI)の抽出挙動を調べ、次の結果を得た。①3MHN船で振とう時間を変えて

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

とう時間が必要であった。②3MHN船で抽出剤濃度（TBP/XAD-4中のTBPの割合）依存性を調べ

た結果、 slo pe は2.4であった。③［ Iド］濃度を 3Mで一定しこし NaNOs を使って[NI)ぷ］濃度依存

性を調べた結果、 slope は2.2であった。④[NOぷ］濃度を3Mで一定にして[H.,.]濃度依存性を

調べた結果、 slope しまー 0.6であった。⑤3MHN船で U(VI)濃度を変えて抽出容量を調べた結

きむらたかうみ、あかつじょうくん
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果、 TBP/XA0-4 lg当り溶液中の U(VI)濃度5mg/mI. 1 Omg/m I の場合でそれぞれ 120mg. 140mg 

まで抽出されることがわかった。

上記の（・②一④の結果は、 U(VI) の抽出挙9カが溶媒抽出の場合と同様の反応、 uo2++2Noぷ

+2TBP=U02(NOぶl2•2TBP、で説明できることを示している。

3.2. アクチノイドの相互分離

バッチ法でアクチノイド、 FP の各元素の分配比を測定した拮果を図l しこ示す。 N p(VI)

はKBrOs,N p(V)•Pu(IV) は NaN02, Pu( ill)は NH20H•HCl を使って調製した。ただし HN03i農

度5M以上で N p(V) は N p(IV). N p (VI) に不均化し、 Pu(m) はHN03,こより Pu(IV) に酸化さ

れる。この結果をもとしこ、カラム法で U,N p .Pu.Am•FP を祖互分離した結果を図2 しこ示

す。分離はカラム内で次の Pu rexi去に類似の竣化還元反応を使って行った。①まず試料を

溶離液 1 で U (',11). Np(VI). Pu(IV).Am( ill)に調製しカラム上部しこ加える。②溶離液 1 で

Am( ill)と FP はカラムから溶出する。③溶離液 2 で N p(V1) だけをぬ(V) に還元しi容出

する。④溶離液 3 で Pu(IV) だけを Pu( ill)に還元し溶出する。⑤最後に u(W)は水で溶出

する。この分離法の特徴は、 1 つのカラムで U.N p .Pu と 3価のアクチノイド． FP の群分

離、 U,N p .Puの相互分離が3MHN船中で簡単しこできる点にある。
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SEPARATION OF ACTINOIDS BY EXTRACTION CHROMATOGRAPHY 

Department of Chemistry, Japan :¥tomic Energy Research Institute. 
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P05 疇浜によ"$ 70 /レトニウム酸似環の分離

（更大・理， 7 口＇）ダ‘‘、Iii立大＊） 0 小福浅｀哉｀ *f:i- ~. C'1orf i" 

．核突、験等の誌果，地森..1:. 1わ゜Iしトニウムによ ')3号楚されてい 3 。 ,o/L,.トニウムは非常に
羞性の強い元素て‘｀あ 3 二とから、その環嗜、中1.｀の希勅に陽心が集ま-,ている。 70/1..f.-ニウ
ムは，環視が｀直 I TV, v, 17l d')いずれの酸化杖砲もとりう 3 。 7°Iしトニウムの環境中て｀こ

の脊節た明らかにす 3 ため（：：ぱ．弔哨中t‘｀のその酸化1大浄＆を知 3 必要があ 3 。海水中のヂ
Iレトニウムに 7 しI -z. Iエ，低い酸4C1岱ggの 7°1しトニウム (P... （ UC) -t p.. (IV)) と高い酸化状租

.,., 70/レトニウム（P.. (V) -t P'1A. (VI)) を分紐定量す 3 が去が間発され＇史隙の海水拭料に通
lflされ乙し9 3 が‘, rk（真）と rぃ（＂）あ 3 い I江 (V) 年（VI）を分紅定咀す 3 ウ澤lI3 だな
u 。本碕虎釘1:,シ,,カゲ IL-と笈酸加レシウムた m いた吸羞シ去によむ毎水中の？ぃ (V) と
ru （れ）の分紐 I二ついて校訂 L た＂℃もの結果を釈筈,3.
ば、絞＞
卜,_—す—，拭妥およが落液 r“Vl)3年液（エ，函＆卜しーサー落液に過マンガ‘ン釦
リ h ム屯 hn えて詞児した。 ru(V) 潜液I工，pい(V1)を TT A 3危液に拉供 L, その光照肘によ

7 1 庄成す 3 r人(V) を 0,7門嘔化ナトリ＂ム溜填1こ抽紋す 3 二とによ, 1.請製L た。シリ
h ゲ 1し 1ゴ，市縣の試疾（唸～ zoo x 、yシュ） 1.`、あ:;.笈酸_II Iしシウムも市負反の訳（紛‘え）
て｀、あ 3 。シリカゲIし 1-:: ついて（1 ， 0`7H 嘔化が’Jウム堵液(rH 知．z._) J-::.J,長す前灼項を，

度酸力 I,_ ンウムに..,し\"l.は，人ズ海水に3足す灼処理をfj 7 た。人工海水は，玄哨徳挺求分

屯天だ洟＊と笥 L ぃ滉度含む嗚知‘．唱粒を純＊ 1さ紐L て譴製 LTこ。人工海水のr''ま，
r. o --z..｀あ 7 た。

礼羞年l1')達9走 l\‘‘4 ヤ 1しに人工海水と r....(V) ま T：：： lれ以元）/.- L- ザー｝磨液を入れ，ょ
< ：昆 L た． rい(Vl.)の吸羞寺痢定の受験印，過.~ ;,.ゲン醍カリウム屯係封酸訛初として
子め人工鴻和：：：hn えておいた。：鬼液のー祁之採攻 L, 滋俸シ吐しーシっン丑 9：：よ’', 7• 

／り戸厄滉衣（ c,) !：廷 L た。次に，試＇料堵液に吸着泊を加えて＇予め決めておりた
哨間しんとう後，豆，分紐：：：介 9↑，上逢，，一部を採東 L, その中の 7° Iし卜＝弘滉茂
（ら） t決定 L乞 c, とらから吸潟祁訂t吼 L た。

“ま果と苦煮＞
堵潅の代位11: I ]容；紐の元素の各碩ぬ灼鬼の雄灯々定牲名変AC ざt! 3. したが‘7 て，
准束がの元素の酸AC町g．のIn,真筐を行う場合，団の役化なして｀行う：：：とかせましい。.!-,,カ
ゲ Iしまた 1が後酸~ Iしシ h ムt差処理のまま人工海水に細え 5 と，伶授、しえないげの涵ケか｀

起：： 3 -::とが判明 L た。二れ 5 の吸．羞利を祈”s唄 L -c..お 1ナば，代の変化をt 1-n-小さくす 3

＝乙がて｀｀きた。Iii I ~午 1：：示す結艮 l't,前処哩 L た II駐着和を/'JIいてffた rぃ（のと氏（VL)
が吼蓋等の）軒起紅果尤｀あ 3 。：：れらの 1:@ からわがるように，ンリカゲ 1し．衆醸 11 I しシ h ム

のと＇てら,,.,湯合t, 9u(V) とア"'(V'l) I')虎全な分紐 I江｀ざないが， r...げ）と rい（＂）とで1か咬
潟号t"’：：銭兎な式いが｀み 3 のt`, ru （マ）とむ（江）の辛’1 ？リ 9 ：： m ぃ 3 二とが‘1‘｀ぎ~. ~,,tr 

こばしあさや，q. K..ショ /\0 ン
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P 06 海水I中におけるヂ(I..-トニウム酸．ィヒ1遠の屯定仕

（東べ理、 7 Cl 1} 'J‘洲立ぐ） 0小橋浅哉 * 6.K. CKoFf'in 

藩水中が゜＇り1-- :::.h ムが裾存ば徳にが＇-Z.. I~, 熟が浮的計惰によ 5 道定心約啜の潅水試
記心«のニマのか広によ 3匹ポなざれ．て l1 3 。熱が釦吋直 I二よ 5 方煤I古，＝吋i玄
四反足口れ1 し＼讀が浮的平衝介＼｀秘立 L ていが瓦言正がない二と及が‘正磁な舒庄ぶ定淑が知

られ1 いない＝とから疑間噸たれている。虔茂か面水をケ吋rず3 が紅｀現幻9 江項
稜1ま， 7い(Iii}げk(lT) おり‘rm (T) + ful打）の二--,の分ゾ糾直のみてつが5 。甫盆ら/1: r 遁水
に狂石＄酸~化1碍とにととのえておいた 7°Iし1--＝ウムの/.. L.ーサーむ吐，そ n 酸ia漢

の内足位屯設べるが幻ギ＇, I 海水が~ 70'叶~ニウムの醸如芍きに閉すがha 見之得r=-ので
甜用す 3.
く度閾i>
本碩夜 1` 使用した瀾水 11-,.,.キシコ潰t‘‘攻取したゑ面湿水をミリホ゜了 7 ,/4'しクー (0弁r

が-) i‘芽過した毛の-r.."'あ 5 。::. 6')i画水の rH I エ 3.0 i｀、かた。

“J.玄 9二よ 5 採直1 ，いャll- 1こ藩水を入入，孔(”“い 1口和（t71) I-L..ーサー准如佃
ぇょ< 3鯰 l た o I-しーサーかll條I B手間枚釦，既に述べ｀T＝麟の灸府（パ社紐‘
乙 ro5）ゼrぃ（マ）およぶrい（町）の3-,,-,,ヶ｀‘9レおよび｀衆戟加しジヶ＾へtf'J II及着キを泊定 L
たo

落媒拍出煤1::. よご栓訂 99‘`4 ヤ,~,::.渾木または 0nH 咽盈イロナI-,,也准淑屯入れT:::.。堵シ乞
の rttE で 9ニイ系封す 3 ため 1-::.,...,9 バ績衝液mII えた。更にfぃ（ II) 卜しーサー：毎廿,_20a え， F
く｝鯰 L た。イ’”れた；絡滋．朽 7°9レトニ加嘉茂を知 5 ため訳＇料紅採淑 L た・落珈t,あ
3 虎応｀ 9口 Iしミ猜て'‘包I...t｀光が｀当たシないようにしたが，！＂消頂釦｀ IさルクI- 9-::. 召い1 日
知鳩Lた・予め決められた碕間 9：：む 3 たが9：：：，准如汎年を採麻L I 70,,.,_ ＝厄
醸化柘徒の分析で鳴和虹湿 1＝よ，＂わた。すなわち， 1紅麻 l F i在 9：：酢醸—酢醸t,__リ
h“"53友"II え 1 叩約ダいし， O,YM 丁TA 喉］紅till え L んとう L I 麻環滋巧‘Eか木
紅和がりーニ 7 t...か｝を決定した・y..._(Iv) Iむ財知 9::: f“：士,J,...., fuCV-) I士＊租 1＝桟る。

く絡果と考煮 7
”山：：よ 5 本食言ャ滋果庄斧 I I::. 示す ”rぃ（マ）卜し一十一t 3毎水 I可覆え在場合の 1·,,._ ト

二 h ムの吸羞寺 It I 人工潅＊を用いて得で値（い1惰詮~勾0r) とよぃーを知碍す。＝の
＝と 1で， ru(V) が如守℃数町惜,i々危に存在す 3 ＝とこ示し"'L.1,1\多．ーす， 7... げI) 1-し
-f -t)毎水1=hnL和給叩°9....,_:::;... iムの II店iきは， 49柑酸化lrJ t｀力が蜀マンカ‘｀ン酸h
リがムの存石千1｀｀は人工如＊屯町'1..得た4かと一致す 3 が｀，條3号誼ん斉Jア‘ない堪合は，
r屯（マ）の汲請導 9可iiか｀笥 L "'•：：か：：：と It r...(で）は、訊＇赳鴻水伍｀不々定口‘あって，牧
紆問如々 1=91 い、ど‘rぃ (V) に遣元ざれた＝とさ子、 L "t.い 3 。

堵Ti.t雌湿 9::. ょ 3 広t訂の紅毘を Ii I~ 3 9：：示す。図 I I：：示ざれてい 5 よう 9::., rい(V) は
〇`7M 屯At-rト '’h ム｝焙i加五｀茶割悶（／か n) にわたリ々走 1、あ 5 。月 2 "‘iわか5 ょ

：：：ばしあさや， 6. だ．ショ l＼゜ン
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うに，呼所に厨かれた澤7日中て｀｀ば，
ru(V) は，叫 <,I L た逸力t`、あ了

町ぃ(IY) に遅紅紅＝直料澳＊ヤ

に 1さt rdr)を翌，元す 3 ，，，，債が含まれ
てい 3 と判虹3れ3 。澤に中の 7°(L

巨 h ム醗如灯紅介苅 LT：：侑 9バ孜
が発表ざれ1U”‘"', 一般に
即正 ru(m) が和I工， r咄[) ~ 

rい（＂口県知紐わそれよ’J大
き＼ヽこ心が加られ灼 3 。直 2 の結哭,-::.,

紅）か‘・！紡し岳KIす 5 ::.と E 示し， 二の象t

と一践しない。しかし 1 釦 I”音戸丘‘布ゎ
如戸肛紅｀あ＇），天包の采件とは覆な 3 。
天虻海水中1.、` 9エ， rい (W) を rk（マ）に酸化す

填雑が｀府斤ェす 3 のて｀み 5 う。餌料を日光
に岨した虔菊i.‘は（団 3) rdマ） 9ま，ぁ
“びじi乙T’ぃ(W) に豆元”K3 が，そ人以
上！社見元が追幻ない二とさf. tて心。直
約9りみ S ぃ！れ紺町：：光 IニJ:,,弓l さ起二て
れ37ぃ（汀）かシアぃ（マ）への醸紅過社が在·
~ 13 のか1. l -k.ない。

菜 l 潅＊中の r...(V) およが‘四（ VI) のシリカ

ゲ‘1しおよが｀肢酸t, Iしシウムヘの唆羞

rぃ (V)

p.._(VI) ヤ 10 -<t- M I<凡o't

rぃ(VI) + no虻

PerceII\七

Si0z. 2“ 
q 

和ト

I 午

＾心竺了…
ĉ CO3 

81 

II 

71-

100臣

9 0 [ 

図 l

oｷ a u u ｰ 
Pu(V) D

 

。 ロ

Pu(IV) ... 
1 1 

400 
Time (hours) 

0 、 7M嘔4りナトリが＾塊汰史中の
rぃty)の々定性（日宝所）

. 
·『

T 

.. 
T 

, 
•. I 

口8OO. 

100 

a
o
D
一u
a
u」
a
d

国 2

400 
Time(hours) 

海水中4')加V) の安定牲
（訳＇禾斗色峙所に置いた鳴合）

soo 

100 

ぃ T 

400 
Time(hours) 

回 3 潅•＊中のアu(V) の々定杓：
（試深斗 9::a 光苫あてた鳴合）

ST:こ?ILI ブ'! O? ?Lご＂C汀I 了？．了 0ご工つ、＼竺IC打 3T:\T可3 I:: 3日ぷ、9拉~E□3

っさ，Cヽlt s_, 0f C:cie!l.Ce, 了niv·ars ェt了~ 3 こ‘ ?o'c:.ｷo, As 8.,•内コ' :、―〇 :3A;-j〒 [I

つ enar::;;?em`.5 ()I つ］・1omi s -t r:r, でloTi c1a::; t;at e 万nivers i i;寸， ';-re 兵or了 l..,J;-ropPI:i 

幽
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P07 環境土壌中の 2 3 7 NP, 2 4 i Am, Pu同位体の逐次定置

（金沢大理 LLRL) 0茶谷和秀、山本政義

小村和久、阪上正信

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

用した結果の一部を報告した。しかし、分析法においてNpの化学収率． a- スペクトロメ

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

検討するとともに、改良した分析法を用い、環境試料、特に土壌試料中の2 37 Np, 2 4 1 Am, 

Pu同位・｛本 (239 、 240 Pu) の逐次定量を試みた。

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

, 2 4 2 Pu, 2 4 3 Amをそれぞれ用い、測定はHPGe-LEPS. a —スペクトロメーターで行った。

【結果と考察】 1. トレーサー実験

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

は 100-300gの多量の土壌試料を使用すると、極微量の U の混人が見られた。そこで今回

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

ーサー溶液（239Npしこ環境レベルの237Npを添加したもの）を用い、 40芯TBPーベンゼン抽出

により (3M HCl から N p(VI),6M HCl から N p(IV,VI)が抽出） NpC/'.)酸化数を確認した N p(N)

,N p(V)溶液、及びU溶液を希塩酸系から陽イオン交換樹脂カラム (Dowex50X8 100-200 

mesh) に通じた。その結果、 0.5M HCI では、 NP(V)~100忠， NP(IV) 三 10訳が溶出したが

U の溶出は認められなかった。

Np(IV)から N p(V)への酸化剤と

して、 HC J 04,HN03,NaN02-HN03

等を用いて検討を行った結果、

conc.HCl 釦で蒸発乾固すれば、

比較的短時間で60-80芯がNp(V)

しこ酸化することがわかつた。し

かし、加熱温度，時間等によって

かなりばらつきが見られるため、

さらしこ検討する必要がある。

b) Npの電著条件： 237 Npトレー

サーしこ0.3M ~a2S04 0.2ml を加え．、

蒸発乾固後、硫酸アンモニウム

I soILSAMPLE | 
1. Le“力 ”'",HNO. •HCI 

3 
2. FIIU-

3. E"“"“° `””” 
..`←匹文曲o （山贔匹

＂日• Am-2ヽ39

s. Db」I hi 1... HCI 

Anion ""-Column忘匹 I•X8
(N; t r•t o f"'ffl,5effl翼 0.8cm 1Al 

1. Lo“' 

ュ w...w;th.... HN03 
uo,“-• UI 

.. w.疇, W1...,..HCI 
ko rum0• ThI 

4.F.'"'切'“``IV) wl愴
“.. HCI 

S. E•—•t• O“’"“鵬I ー竺竺＇細ーI
竿年

玉琴苦~ I号言合
(Th~転：1＝匹HF1=... デー―-J
竿午 12.芦芦
I UF3-..心―`m| e--0-

1`.D-.. 臼●M HNO:, • _9-d 
.....at... ";"“"°必

図）． Separati on Scheme 

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

得た。

c) N p ,Pu,Amの逐次分祈：化学収率トレーサー、 2 3 9 Np, 2 4 2 Pu, 2 4 3 Amを用いて237N p ,Pu

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

完全：こ除去する必要がある。また微量の Puを分析する際には、 239Npから 239 Puが成長し

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

料iこ 237N p ,239` 24°Pu.241Am数d pmを添加し図 1 ~こ示す方法で分祈を行った。 Pu.Amについ

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

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

80ふ 30-50芯であった。

2. 環境土壌試料の分析

100-300gの土壌（堆積物）試料を用いて237Npを定置した結果を咋年度報告した結果も含

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

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

表2 Analytical Results of Neptun i u国． Pluton i um and Aller i c i u霞

237Np 239.2 ヽSPu 2 ヽ 1紐 237Np/239,24•Pu 
Sampling Sampling Contents Contents Contents 紅：ti v ity ratios 
location dates (pCi/kg.dry) (pCi/kg .d内） (pCi/kg.dry) (:) 

Kanmuri ｷNo.1 池y 1983 
(Soi I :o-5cm) 0.32 土0.10 240 土20 0.13ｱ0.04 
Kanmuri-No.2 May 1984 
(Soi I :o-5cm) 0.37ｱ0.10 333 土 12 0.11:!:0.03 
Okuetsu ｷNo. l Hay 1983 
(Soi I :O-Scm) 0.40 士0.05 173:!: 9 0.23 士0.03
Okuetsu-No.2 May 1985 
(Soi I :o-scm) 0.40 土0.04 181 士 10 55.5 土4.4 0.22 士0.03
(Soi I :5-20cm) 0.19 土0.02 14 土 l 1.4ｱ0.2 
Yoshino May 1985 
(Soi I :O•Scm) 0.16 土0.02 112 土 9 34,2 ｱ3.4 0,14 士0.02
(Soi I :5-20cm) 0.08 土0.01 21 土 3 8.2 土i .6 0.39 土0.08
Hiroshima* 1976 
(Soi I :o-!Ocm) 0.03 土0.01 15.5士0.7 3.1 ｱ0.3 0.21 土0,06

Hiroshima * * 1976 
(Soi I :O-lOcm) 0.04 土0.01 18.5ｱ0.7 3.5 土0.3 0.22 土o.os
Niu Bay Aug 1981 
(Sediment) 0:09 土0.01 122 士 6 0.08 士0.02
Ura2oko May 1985 
(Sediment) 0.06:t0.01 62 士 3 0.10 土0.02

* and * * samples were collected respectively at 10km in the NNII direction and at 4kll 
in the ESE direction f ro日the epicenter of the at011ic bolllb. 

SEQUENTIAL ANALYSIS OF NEPTUNIUM,PLUTONIUM AND AMERICIUM IN THE ENVIRONMENTAL 

SOIL SAMPLE 

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

Kazuhide CHATANI, Masayoshi YAMAMOTO, Kazuhisa KOMURA, Masanobu SAKANOUE 
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P08 り •I鉱石中のウラッ系列核牙甕1二つヽヽて（ S ）

ー 41面J王が、 6 低m ウラ・／の分 I~→ヽヽて一

（東和べ理） 0 高田捻，斎藤信房 （明念大・エ） 佐藤純

ばし＾ふ l：：： ウラン 1144面及び｀ 6A面っ叉fJら原手1面·杖怨てゞ、天然‘、 I::.;jチ在；する＝こが広く知

吐て＊ヽふしかし、天然吻中っウラ ";--1こ隕ずみ筒兒で 1さ、ウラン 9絵を：：注目レた報告

がが、 44西と b1西それぞれ．つウヲン I：：：注目した報告 1) 1ざ力く 1さ Tふヽ o
そこで、われ．われ． l'J、リン鉱泊中")ゥラン系列栽穫 Iこっいてつぶ可梵Z) っ—戎どレてヽリ

ッ舷石中の牛i恥 61配ウヲ-:,\::.主目した。 4個に 61面つウヲンっ分離i:::1¾, 、塩諏酸Iはで‘
ク ~a ンi：：よって、 44画のウラ｀ノの叶がラ知段する二こを利用した，そして、 44両¢ 1酉こ

全竜のウランi::..7 Iヽて、それぞれi線スペクトロメトリーてfえ坪m／蕊lJ放射築叱と測史し、
り1iii c:: 6 価のウランっ割合3乏めたのて宝吾すが

~ ')ン鉱石中 1:::,呑丘するが配 b1両のウラ ✓ (以下それぞれ寸UV) J U(VI) と示す）

の分離にj;):、 C lo..rke. c A lｷtsc.iude r ">方ラえ1)E応用したコ

リン鉱泊2.00呼王三角 7 ラスコi二こリ、あらかじめ冷歳互でひやしてち‘いた／．之 MHCf..

＋／ぷ％ NHュ 0日 •HCJL慈夜 zoか心加え、完茫こして、冷蔵庫中i-:::. l 吋閑保呑した？二つ
問、リン鉱恥疇口促迄するたm i-:::、こそこ＾四霞）混¢た，残｀盈e. ¼31 ろ冽レ、ヶ曾っ
水で走争した検、ろ夜乙．尭表さあわこ、氷窄I＝がTたっ二れ Iこ I 呵 Ti 4ャ／叫療液 (/0%

H2. SOが磨衷） 5叫E祖体乙して爪］え、次 Iヽて 6％クペロン水寇衣5m と加えて茨殿E主
成‘て也、 2 ら 1二 I S-分間氷宋、中 1這置した。ナクン及ひ＾クペコン完夜ぷ、あらかじ、か冷芯

庫 2•がやしマ巧‘＼ヽたもの E用＼ヽ戸．花殿心、グラスプ1)レクー (w屈t爪叫 [:,-F/B) こ河＼ヽ

？唆31 ら別綾、氷冷した l 、 2 M H Q•十 0、 15-y,,クベロ、ノ完夜てで 21 i司完手し、尭争I~ ろ夜とあ
ゎピた（こつろ液 2 ろ夜 (1) とする一1J(V/ J 7 ラク：／ヨン）。

瞑知こグラス 7 1 ルターこテ 7 ロンピ＾ーカー 1二移し、 HF -1-1 c..e 04 - H NO 3 て冴毎する
とこもに、 mi V) E ヮ·(I/ 1) に酸化した。文ハで、 I、之 MHば茨識こし、二れ 1：： 6 ％ヴペロ

ン 5点と爪］えて、チタンむだ殿てとた後麦、吸31 う品で‘ろ戒さ稟めた(.:.っろ夜ころ夜 (2)

とする一『 UV) 7 ラクンョン）の

碩（1) ころ夜（2) I::.合 1 れる麺Jつクベロンこ、それぞれ H NO~ -Hば0げ分陪しT：：
巌麟註乞国した＂二遺産から、既接げか一酢l薮エナル抽土こ琴疇イオン
煉ーにより、ウラン認蘊し．．ステンレス銀夏試科皿i：：：：ウヲンさを知巳
巫U'(IV)/:l~TJ(IV), .Z3吋](VI)/坦U(VI)放射霰叱I# 、ぷi (Au)キ亭沫校士沿註用いて、へ線

ズ '\C クト Iレの測定から凩た。

結果及冗走屎 吠腺．ス・ペクトルゥー伊戸 F13 、 上 I:::: 、分析岱呆ETa.ble. 1 i：：示す，9
すわこ寝吾したよう 1::. 、 7 口＇）タサ豆り、／鉱:iS No.l~ r,to、 4 て＾ l°;J:.ウラ、ノ呆列板井皇心，•ま

たかだサのる，こヽヽ乙うかぶン3、~ J ~ ~うじ‘巾ん
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1ず放印平種わ択謎iこあがしかし． TT(1V) ~ lTl i/1),::.主目ずるこ、ス荘す（IV)/.1.3吋T(i V) 乏

0、 9, .z34-U(VI）／埓加l) と 1 、 I こ•あそうか：：非予燥fざある二乙かわかみ，殊って、リツ

鉱石がウヲン 1::. ついて、そっ放射乎術またば非乎梗f乏誤：諭プな場合（二 I~ 、 lT(IV) とu(v1)
E 己別しマ角蓑すみ二とが‘を平て｀あみ。また、ユ町T ，さウラン禾列っ親核種てぷあわ I ：：芍

して、 Z34ヮ．iさ壊変 1：：よリニ皮的 l：：生じ T：：：移材憩て｀あみ二乙から考えても、リン鉱石中つ
函tr ~2迎▽り存在状態ゃ和,-a:、当然、買rJみものと推表コれる。：：和：：ついて 1さ、今
俊了してヽヽ主たい。
Table 1. Total, tetravalent, and hexavalent uranium activity ratios and tetravalent uranium 
contents in Floridan phosphorites. 

SAMPLE U (ppm) 
234 U(T) 234 U(N) 234 U(VI) 238 U(N) 234 U(N) 

238U(T) 235U(N) 238U(¥[) (7。) ぼ）

Florida No.l 71.3 + 2.4 1.03 + 0.01 0.87 + 0.01 1.15 + 0.05 43 37 

No.2 70.7+2.4 1.02+0.0l o. 77 + 0. 04 1.11ｱ_0.0S 27 22 

No.3 75.7+2.5 1.02 + 0.01 0.89 + 0.04 1. 13 土 0.04 46 41 

No.4 69.8 + 2.3 1.04 + 0.01 0.91 + 0.05 1.23 + 0.05 59 51 

今考文献
l) 例え,~―. Rふ Cla.,rke, Jr. a.n.cl ~ふ

Altsc.h...,le. r, (fi心4虹らsmoekia. AC,taJ 

旦） 12 ,7 -i 42(/9四） ; A. K.o如sんi、

J、込to al'I..4 N.Saito ，知iio(.k,..... Ac.te1., 

益，／o7- ii I (/9"?q) ; A. K.oba.s如‘a叫

T, Tomina8a, R叫叫、心 Acta，竺

zo5- .2.iュ(1 9ね）
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RADIOCHEMICAL STUDY ON THE URANIUM SERIES NUCLIDES IN PHOSPHORITES (5) 

DISTRIBUTION OF TETRAVALENT AND HEXAVALENT URANIUM -

Faculty of Science, Toho University, Minoru TAKADA, Nobufusa SAITO 

Faculty of Engineering, Meiji University, Jun SATO 
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P09 岩石・鉱物一合成地下水間におサる a 放射体(J)分 B

（金沢大・理、動燃＊、原安協＊＊） 0中西 孝、蓮野正男、 ＊奥野孝晴、
** 
矢綿一郎

【はじめに】 高レペル放射性廃棄物を地磨処分する場合、放射性核種が地質年代学的期間を

通じて生物圏から隔離されることが保証されねばならない。その隔離の機能の重要な一蔀を担

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

下水により運搬されるのを遅廷させる能力を評価することは、高レペル放射性廃棄物処分全体

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

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

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

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

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

【実 験］ 2 種類の花巌岩（稲田産GI 、六甲産qし）、 2種類の凝灰岩（大谷産To 、板

戸産TI) 、 4種類の花閾岩構成鉱物（石英Qu 、黒雲母 Bェ、曹長石AL 、カリ長石玲）

の各32~60 mesh の粒度のもの（超音波洗浄で微粉末を除去）約O. lgと合成地下水 (Nぷ 19.1

PPIR, [+-2. 74 PPDI, C企 5.44 pp町 c1- 9. 62 PP璽． HC03 55.0 pp璽；pH 7.0~7.6) 約100g
をそれぞれ秤量してテフロンびんに入れ、 Ra-226, Th-228, U-232, Np-237, Pu-236(or -239) 

, Am-241の混合物を添加、室温でバッチ収着反応を行わせた (3 rpmで回転攪拌）。 52~66 日間

の反応の後、岩石（または鉱物）相（固相）中と合成地下水（液相）中の核種濃度を'Y緩スぺ
クトロメトリーおよび、放射化学分離（収率トレーサ： Th-230, U-238, Pu-242, A町243) • 

電着• C線スペクトロメトリーにより定量し、分配比 (Kd •固相中の核種濃度／液相中の核

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

ッチ脱着反応を行わせ、収着反応と同様に分配比を測定した。また、内径12 1111 のテフロン管

に岩石粒 (32~60鳳esh) を充埴し、核種を含む合成地下水を1.9 ~9 置1/dの流速で通液した後、

カラム内の核種分布（オートラジオグラフィー、 C トラック法による）または破過曲線の瀾定

から遅廷係数（合成地下水移動速度／核種移動速度）と分配比を評価した。

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

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

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

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

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

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

着反応： 47 日間）はまだ分配平衡達成には不充分であったため、若千の差を示す結果となった

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

示す。これにより評価された分配比はバッチ法によるそれとほぽ一致した。 Puと Allについても、

バッチ法とカラム法の結果は相互に一致することが確かめられた。

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

（新潟大理） 0橋本哲夫、渡辺順一、外林 武
（新潟市水道局） 山垣浩司、本間 悟

I . 環境水中の放射性同位体の挙動を調べることにより、化学元索分析のみから
得られない動的な情報を把握できる特徴を有している。また核エネルギー使用増加
に伴う U 資源の探査やチェルノブイル原子力発電所事故にみられたような予期出来
ない環境汚染への事前対策としても意義がある。特に水道水は生活水として食餌や
飲料水として直接に体内摂取されるため、浄水過程での天然放射性核種の除去過程
を調べることが人為的な RI 体内汚染を末然に防ぐためにも重要となる。

ここでは、水道浄水場での原水（信濃Ji()と浄水を同時に採取し、両者の U濃度
と同位体比を測定することにより、浄化過程での U除去の程度を知るとともに河川
および浄水中に存在する Uの溶存化学種に関する知見を得ようとする。また沈澱池
に堆積した発生土の U合最も同時に測定し、相互の関係を考察した。

2. 原水は 501!を、浄水の場合は 200 1!を使用し、 232U トレーサと Cone. HCl添加
(2 0 01!試料水当たり 300呻 HCl) 後約半日間放置し、 CO2 ガスを除去したものに
Fe3＊として 500mgを加え HH40H添加によりpH を 8.5 に合わせ 3 日間放置し生成する
Fe(OH)a沈澱により U を共沈捕集した。沈澱からの U の精製は酢酸エチルによる溶
媒抽出とイオン交換樹脂カラムにより行ない、イソプロピルエーテル溶媒抽出で完
全にFe3＊を除去した後、ステンレス板上に U を電着し a スペクトロメトリーを行な
い U の定量並びに同位体比を測定した。 Uの溶存化学種を推定するため、浄水を陰
陽混合イオン交換樹脂カラムに通し両樹脂に吸着したイオン種を分離後、 U の分析
を行なった。陰イオン成分には Si 0a2ーを多量に含んでおり精製が困難であったので
、 CO2 ガス有無の各条件下での Fe(OH)a 共沈を繰り返し良好な結果を得た。

表 1 河川原水 (Origi nal) と浄化水 (Purifi ed) 中の

U 濃度と除去過程を経た U の残存率（％）

Sampling Sample 238U content Purified 238U 
Date Mame (ｵg/1) Original 2~9U(%) 

85'7/19 Original-7 (4.25土 O.ll)xlOー 1
7.2 士 0. 2 

85'7/19 Pllrified-7 (3.08 土 O. lS)xl0-2 

85'8/21 Original-8 (2.65 士 0.05)x10-1
26.0 士 0. 7 

85'8/21 Purified-8 (6.89 土 0.13)x10-2

85'10/16 Original-10 (1. 80 土 0.03)x10-1
5.1 士 0. 3 

85'10/16 Purified-IO (9.10 土 0.46)x10-3

85'12/11 iJri ginal -12 (1. 45 士 0.03)xl0-1

85'12/11 Sep.Orig.-12 (7.35 土 o.22)x10-2 9.7土 0. 5 

85'12/11 Purified-12 (1. 41 土 0.06)x10-2

はしもとてつを、わたなべじゅんいち、そとばやしたけし
やまがきこうじ、ほんまさとる
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3. 表 1 に示すように 表 2 発生土中の U 合王(pp璽）
原水には 0.4-0.15µ g/l

の U が含まれており、浄
水は 0.009~O.O?g/1の

U 含土に低下しており浄
化過程での U の除去率は
74-93% と見積もられる。

このことは必ずしも浄化
過程において Uが完全に

除去されていないことを
意味しており、給配水直
前の Mn02付着石英砂に U
が検出された結果と一致
している。一方同日採取
した発生土中の U 量は表
2 にまとめたように、
2.3-3.7pp町であり、発生
土 lg当たりほぽ 10...(! の水
を処理したことになる。

Sampling 
Date 

85'7/20 

85'8/22 

85'10/17 

85'12/12 

Sample 
Name 

Sludge-7 

Sludge-8 

Sludge-10 

Sludge-12 
9' 

298U content Overal 1 
(ppm) yield(%) 

3.66 士 0.10 8. 2 

3.22 士 0.08 10. 9 

2.26 土 0.06 11. 4 

2.47 士 0.06 11. l 

次に U 同位体比に関して 表 3 主な試料（原水．発生土，浄水）中
見てみると、表 3 に示す様 の放射詭比 (234u/238u)
にいずれの値も 234Uが 8-38%

過剰の状態にあり a 反跳現
象に由来すると考えられる
通常の表面水からの234u過

剰の値と一致している。発
生土からの比は、原水のそ
れと一致しており原水中に
溶存する微粒子状物質に合
まれる U を反映していると
考えられる。一方浄水の比
は、いずれも 25% 以上の
23勺Iの過剰を与えており、

発生土とは明らかに違った
Uの起渥を示唆している。
発生土に吸着されない化学

Sampling 

Date 

'85•7/19 

'85 • 8/21 

'85 ｷ10/16 

'85 • 12/ 1 1 

Original 

(234U/238u) 

1. 13 士 0.03

1. 16 士 0.02

1. 12 士 0.02

1. 08 士 0.03

Sludge Purified 

(234Uf2BBU) (234w238U) 

1. 14 土 0.03 1. 25 士 0.06

1. 21 士 0.03 1. 29 士 0.03

1. 21 士 0.03 1. 29 士 0.08

1. 18 士 o·.03 1. 38 士 0.07

種として U の炭酸イオン錯体（陰イオン）が影響していることが示唆されるため
イオン種の確認を、浄水をイオン交換樹脂柱を通し、 U分析を行なった結果陰イ
オン成分として 50% 以上溶存している事がわかった。浄水からの U の完全除去に
は、陰イオン種に対する対策が必要である。

REMOVAL BEHAVIOR OF NATURAL URANIUM ISOTOPES DURING WATER 

WORKING PROCESS 

Departrnent of Chernistry, Facult･ fー Science, Niigata university, 
Niigata cit< wa t er works Bureau, TetsuO HASHIMOTo, Junichi WATAｭ
NABE, Takes i sOTOBAYASHI, Kouj i YAMAGAKI*, and satoru HOMMA* 
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P 1 1 人体中のトリウムの定量

（筑波大・化）
0五十嵐康人、関李紀、池田長生

はじめに トリウムは地殻中に9.6ppm存在し、トリウム及びその系列核種は人体
への体外被曙線源として、重要視される。一方、空気、水、食物を通して摂取が
あることも見逃せない。トリウムにはTh-232の他に天然の同位体がいくつかあり

（表ー 1) 、その多くはやはり a 放射体であり、人体へ摂取された場合は B 、 r
放射体に比し、大きな被曙をもたらすと思われる。また、トリウム酸化物は肝臓
に集積すること、トリウムは4価のイオンとなることから、プルトニウムと類似し
た挙動を生体中でとると考えられ、興味深い。

上記の設点から、人体中のトリウムの濃度レベルや分布パターンの研究は重要
であると思われるが、まとまった報告は少なく、 M.E ．り renn らのグループによるも
の、 D.D. J a i swal らによるもの、本邦では久松らが昨年の放射線影響学会で報告し
ているにすぎない。

演者らはこれまで、人体中のウラン、プルトニウムを定量してきたが、ここで

はトリウムを精度よく定置することを目的とし、いくつかの実験を行った。これ

まで用いられた定量法には、 a線スペクトロメトリーと放射化分析とがあるが、
最近線織された IAEAの lntercompar i sonでも、 a 線スペクトロメトリー以外の方法
では低レベルのトリウムの定量は困難で、改めてこの方法の有効性が示された。
演者らはTh-229をトレーサーとして a線スベクトロメトリーによって、人体組織
中のトリウムの定量を試みた。

表ー 1 トリウムの同位体

去 まず、Th-229 トレーサーの放射化学純度
の確認を行い、これを実際に人体試料に添加し、 isocopes 

thorium 

half-life 分離の後、定量した。分離方法は以下の様であ ゜fin teresc

る。陰イオン交換樹脂を用い、硝酸(3:2)溶液とし
"'Th 18.2 d 

て試科をチャージした後、ウラン等を硝酸(3:2)

で充分除去し塩酸（9: 1)でトリウムを溶離した。

得られたトリウム分画を硫酸アンモニウム溶液
系でステンレス鋼板上に電着し、測定に供した。
骨試料では、多量のマトリクスが存在するた
め、化学分離を必要とする微量元素の定量では

非常な困難を伴う。骨中のプルトニウムの分析
では、演者らはシュウ酸カルシウムによる共沈
をもちいてマトリクスを除いてきた。トリウム

”•Th 

”’Th 

""Th 

”'T h 

”'T h 

1.910 y 

7340 y 

8.0 X 10・y

l.41 X 10'ー y 

24.1 d 

a ener~ y 
6.04 (23%) 
5.98 (24%) 
5. 76 (21各）
5.72 (14%) 
5.43 (71窃）
5.34 (28呪）
5.05 (7%) 
4.97 (10呪）
4.90 (11名）
4.84 (58%) 
4.81.(11%) 
4.68 (76%) 
4.62 (24%) 
4.01 (76%) 
3.95 (24%) 
『

も、シュウ酸カルシウムに共沈することが知られているが、これまでの演者らの
Puしこついての経験では、収率が60かを超えたことがなく、必ずしも良好な方法であ
るとは考えられない。従って、トリウムを有効に多量のマトリクスから回収でき
る方法を新たに確立することが望まれる。収率の低下は、イオン交換時に共存す
る塩、おそらくはカルシウムが、目的元素から錯イオンを形成する NOs ィオンを奪
うからではないかと、思われる。 60年代にKork i sch らは、非水溶媒の添加で種々

いがらし やすひと、 せき りき、 いけだながお
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の金属イオンのKdが大きくなることを見いだしている。ことにトリウムは、硝酸
ーメタノール系で 104 以上の Kdをしめすことが報告されている。
このようなKdの下では、バッチ法を用いても樹脂への濃縮が可能である。

で、硝酸（3:2)ーメタノール溶液にトレーサーを添加し、平街に達する時間、

時のKd、リン酸カルシウム添加の効果についてしらべた。

そこ

平街

結果および考察 使用したTh-229 トレーサーの放射化学純度を表ー 2 しこ示す。 Th
-232は無視できるが、 Th-230では、 Th-229のテーリングによる寄与があり、また

1お近くのTh-228が含まれていることがわかった。生体試料についてこれまでに得
られた分析結果を表ー 3 tこ示す。試料は数年間保存したものであり、Ra-228からの
寄与を考慮せねばならないので、 Th-228の定塁は今回は行っていない。なお、試
料のスペクトルには、 Po-210のものと思われる a 線のピークが見られ、Th-228の定
量にはさらにトリウム分画を精製する必要があることがわかった。

表ー 4 に硝酸ーメタノール(1 :9)溶液3 リットルでのThの Kd及び樹脂への吸着量
を示す。結果よりほぽ7~8時間で吸着は平衡に達すること、リン酸カルシウムに
よる妨害がかなり大きいこと、硝酸ナトリウムを添加してNO3 イオンを多少増加さ
せても効果がないことが明らかになった。

表ー 2 Th-229 トレーサーの放射化学純度 (a 放射能による）
（も）

Th-232 Th-230 Th-228 

0.07 二 0.02 0.65.!. 0.07 0.62 土°・ 04

表ー 3 人体試料中のトリウム濃度
(fCi/g wet) 

Tissue Th-232 Th-230 

Lung 

Liver 

Spleen Composite 
Kidney Composite 
Muscle Composite 

4
9
9
5
7
 

4
6
0
0
0
0
0
 

0
0
0
0
0
0
0
 

.

.

.

.

.

.

.
 

0
0
0
0
0
0
0
 

+
-
+
-
+
-
+
-
+
-
+
-
+
-

8
6
0
 

4
7
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DETERMINATION OF THORIUM IN HUMAN TISSUES 

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

（武両工大•原研） 0平井昭司、鈴木章悟、岡田往子、松本妃代、早川泰弘

近年、半導体メモリーの急速な高渠積化・高密度化に伴い、溝成材科のより一層の高純度化が要

求され、微量不純物元素の定置的評価が強く望まれている。 1978年、インテル社（米国）のMayら

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

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

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

題に対して重大な関心を持ち、ソフトエラー低減のための多くの対策が取られてきた。その一環と

して半導体材科に対する請製技術の開発や確立等の研究が行われ、それに伴った極微量の a粒子あ

るいはウランおよびトリウムを分析する技術が不可欠となってきた。

64K ビットあるいは256K ビットのメモリー容堂のLSI では、ウランおよびトリウム量として数pp

b 程度までが許容されるが、 lMビットあるいは4Mビットの超しSI となると0．数ppb 以下にしなくて

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

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

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

揮散等が起こらなく正確な値を提出してきた。しかしながら、 0沿tppb の分祈値が要求されてくる

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

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

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

である Np-239(T:2.75d;l06,228,278keV)およびPa-233(T:27d;300,312keV)を選択的に分離し、 r 線

測定を行い、定置する方法について検討を行ったので報告する。

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

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

放射化学中性子分析したときの定蛍値ならひ‘しこ検出限界頒を示す。定置値としてはどちらの分祈法

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

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

Pa-233 

y-ray measurment 

Np-239 

Preparation 

Irradiation 

Dissolution I 

cutting and etching 
of the sample (1~2g) 

12,  2 4x10·~ n/cm~sec, 5hr 

(MITRR) 

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

Heat to dryness 

Dissolution JI conc.HCl 50~100ml 

Heat to dryness 

Dissolution lIT. 

［長ら1H1言E-_ ] 

Eluate I 

9M HCl 30ml 

Muromac lx8 Cl-form 
7mm<P x 50mm 

30ml 

9M HCl - 0.05M HF 20ml 

Eluate lI 

9M HCl -2M HF 20ml 

Eluate ]I[ 

Fig. Scheme of Chemical Procedure 

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

Concentration (ppb) Detection I i mi t (ppb) 

u Th u Th 

INAA 2060 士 40 107 士 II I 2 
Al-plate 

RNAA 2010 士 170 117 土 4 0.03 0.08 

INAA 66.6 土4.9 70.0 土 6.0 0.6 1 
5N-A1 

RNAA 65.9士 3.0 62.3土 l.9 0.03 0.08 

DETERMINATION OF TRACE URANIUM AND THORIUM IN SEMICONDUCTOR MATERIALS 

BY NEUTRON ACTIVATION ANALYSIS 

Atomic Energy Research Laboratory, Musashi Institute of Technology, 
Shoji HIRAI, Shogo SUZUKI, Yukiko OKADA, Kisayo MATSUMOTO and Yasuhiro HAY母迅WA

-305 --



P 1 3 内行釈吸喀ナ l: i h 了 7 テニド秩視＾ f月文、弐 A 検対

（東必久企研）検沐、遠，虚 l1 位、仲， 0於禾免秀

プ 7 1.::-r荻か I4 叉 疋受パ、 'r森ぐメ界 1 沌｀↓叉<. jli召1 l てリ手弟扱屯うと測笈 1 ん

、、 \:,.I 、."’J手度た 1 渭 h b ^ し叩 3 礼ク，衣てi、前函、 ss i3 (シ，）コン表面杵

五）校久茎と）i，、 K I屁桟衷名が紅長歪口武咋＼．キ...')ツ這伍公ん”ば、 Itっ‘‘
て緩告した？しかし、 : o 袈叉II\ J:..ネ）V ギー分得急i必ず l b fク、し， I ，ヽん ri v‘, t （て＾、

SSB秩大森のかわり/, Si (l.i)検大汰を史礼＼、 1 ず、f ＾外記ヽ如杖封した』皮,~ I (,. Si (L;) 

袂庶·i £N£RTEC た製、ポ惑盆和00 -:I>\,ぷ、望え屈序 2 かれて＾ b り、 7’ り了ンア， 1PSC169

受 r b h. 

柊菰、＾祠唆・し、屯す。彼グ依孔這急、に入入て）ぐッヤング材'C. \て M板t4史用＼、 TE. G

（テ r ぅ人すレング＇）ユーJレ） t用，、た．各発沃 Iヽより行っ「：，祇科滋涙t T辟と＾ i必点靖
t認 3 { h ；し 1 ： J 9 、序ー保が‘i馬<、.i:...ネJV f`—ク濯応喚礼r;.“ヽが得ら人 h 、•と
が知らいく、 b ツん滋I 又(,A." fl四い楳源t誤槃＼、メ森と SSB 校玄茄（f感面佐 /DD~加と、
望丈だ尽{l.心ん、 ORT邸枠使）〖月いて瀾叉した耗来、そ〇入ヤ 7 t )V 、 11& J:..ネ．，V fー側

o 訂杖益が極めて少’i <. t rく、そ礼t汎ぷ科 MeV 、 5,4 fi Mer //lヽ'- 7 1 ：ク'1 \て l4 ker 莉
後＾人ネJV ギ｀ーク青和己（紅暉）が弁忍'/!L. tく付ら礼 h ：しが紅誌て.){t』 f、. r ．内秤拭

扱名が関足凩＾林燐 a 視髪1 ： ＾ガ沃i; [ h ：しし＼ん

Tablt. 1 11 、 SSB 秩汰茶と Si (L;)秩：A苓 I t l り仔ゥ

k k 豆 'V ギー分待危 4 必較て•あう。表ャ．例ん・f
Cs·町、62-K,1 、 CばI の、ヽ 2 ktV r怠秒の k 軟玖名ナ森

｀令する, s,、 (L滋知漆＾が液び分得記喝ゥ
礼 k ，く、 ：礼，1 主/,'・リ 1 ンプ゜＾入か評/; ~,]な存
遵条受り幻追呆てあり、枚大条豆i l; [ b b 

＾て•.i'i (‘ヒガカウ礼 h 」

F f 3 ・ 1,1 、 豆 IV ギーク可抒年 (FWHM ）のエネ）レ↑＂

Tablel 

Comparison of energy resolu tion(F'NHM) 

I Si(Li) I S S 8 l 
Cs-137 』 662-KI 1. 60 keV I 2. 25 keV I 
Arrr-241, 59.6-U! 1. 15 keV ! 1. 78 keV I 
l>m-241, :9.5 rl 0. 84 keV I 1. 78 keV I 

Pulser j 0. 78 keV j 1. 78 keV j 

ー依が良/,ついて諷べ h 孫果て｀』る。ェネJV キ•-'c. rWI廿 M2,1 瓜孫閑孫 I: b り、 1 （i、低

.t..ネJV ヤ"-俣いクサ得記・1)ぐ）レずー／臼すして符ゥ礼 r; b ^ し［ ＜一致1 る a ク 1 ｝、床＾ク‘
所危ぽ久器内て及成 3 礼た喀，名ヤて 1) 了秋＾統計的’iクり 3`‘ 及び回疼孜索/, :f:ク．、くクら

3^l→沿してドり、遼埓＾集いォ、元知/• i J.i名手・i烹批て. J I:,. 1 「て、因 r.iむ舜
と• -7 9：村 1 h 分肝記が r森＾ t礼しんヽ｀て 9少火 3 rI 低't..,I ってい h Pヽ．、名ケノ炉'-7

，、対すな叩HM."'低 9ヽ'.l'...ネJV ギー＾成クレt bIt小、fく＇［って r b ：しク‘ら、, tl, 1 界涙の
洞傑Iべ問題があ々のて｀、1,iく、竜ナ rへけ知峯＾入射芯 lヽや、）ら.l..ネ IV 午｀｀ー腹久のウうダ｀

イイ、う 1 すも‘） し卜pヽr? t l ~ぶ）すf 3 がっひ、．
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Fi3• 2 1 ．内呼知灸もず森r.· - 7.,,ヽら求めf：秩大勃季む楳ぐ h h →枚ム効手，i, /00~  

“゜ kt v d :r.ネJV f—紀風 r’.,1 主 9ヽ哉何守的効年(.Q) 1: I り一叉 T’• あらが、 Ioo keV }人 F

て．． 4 ．忍激 Iヽん 1 q_'~、＾成少 1 直成が"1 7 1 ニド加梗＾叉受 r<,1 更字 r` b み 3
枚A洛9 芽がー笈 A 検成t・，1. 観測 3 礼 h K 戟

玖咽ナ森d-7 1:- L 誤玖屯六森5'- 7 り免も~ Table2 

KIL 、1 、 K 殻"- L 殻i：おり h 内舒戟玖イ元数＾ん
Intensity ratio of K-electron to L-electron 

e1e'-1（一致す h 4 1̀. t̂ h h 9ゞ、 Table 2 /,禾 1

iう I; 、欣公劾辛t = 3  XIO-2 ＾し、0 `残度ん k

IL,し係殺ん的€1./; ~ヽ• (20 必莉役文溢いイ瓦て•あ

っf: ｻ Qを A、 3 くし、校心斧がその約令＾し
? 4 残足心況り紅心繁L'1 、 1, f一致 l f;, 

杖大砂弄し二 3 x/0べ＾し§ ＾不一段、＾主 r{ Jf{.凪

4 、 K 菰玖喀ナ舜し k瀑＾ヴ A t:.0 - 7 か＾ L 域玖
咽六楳ぷ -7 Jぐ更刀 h R めて｀あらし令んり札るJ従って、内押捩玖屯ナ Iヽiり枝筏 A 足受
ロクし 3 、［.)I(,衷的伍＾度土砂埓＾渇令て. b 、 X 線t 4 コインシデン入効果とク属 I：入一

Ga.rnma I Observed ¥ Theore-

Transition kE= 3年） 1（ E=4x10-3) tical a) | 

Cs-137,662keVI ム. 64 | 5. 35 | 5 ．ム8

:]]:::::::l ::::l ::]: l :]] 
a) F.Rose¥ et.al,Atomic Data and Nuclear Data 

Tables Vol21, 91 (1978) 

礼 h 必手がふ h 、‘じが｀わ 9‘ った．

1) 伶木也底ヽ1 位代）がf団笈紺必手討盆会JA0 f(/f rか）

ANALYTICAL METHOD FOR ACTINIDE ISOTOPES UTILIZING INTERNAL CONVERSION 

ELECTRON SPECTROMETRY 

The Rsearch Institute for Iron, Steel and Other Metals, 
Tohoku University, Shin SUZUKI, Yoshinobu SHIOKAWA, Katsuhiko SUZUKI 
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P14 自勁放射嬰計測ツステムり開発

（東北大・核理研） 0 桝本和哀・八木益男

1ー，はじめiこ

放射化分折、放射詣分折、トレーサー実埃等においては、測定拭料の形状、測定手段そ

して測定条件は多岐にわたっている。しかも、多数の試料を連涜測定する必要に迫られる

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

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

多い。もし、安価で汎用性のある自動測定・解折、ンステムが実現できれば、研究の詣率向

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

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

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

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

ュータくマルチチャンネル・アナライザー等の機器の発達は目式しいものがあり、パーソ

ナル・コンピュータば従来のミニ・コンピュータの性詣をしのいでいるにもかかわらず、

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

蔑つかの研究室でマイクロ・ロボットによる自勁測定システムが活用されるようになった。

ここでは、本施設の最近の改良された自動測定・解折システムについて報告する。

2 ．測． シス子ムの溝成

コントローラーには富士通製 FM - 1 6B （メモリー 1 l1B) を採用した。また、 GP

I B インターフェイスはデータの DMA 転送が可能なラトックシステム製 RX-1620

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

5 0 1 が 1 台で、これらは MCI エンジニアリング謎 UI0-488C を介して、 GP

I B に接続される。マルチチャンネル・アナライザーはキャンベラ襲、ンリーズ 4 0 および

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

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

方式を箇易、迅速に涸み立てることができるようにした。現在はバーソナル・コンピュー

タ、ロポットおよびマルチチャンネル・アナライザーは 3 絹までが同時に使用できるが、

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

制御することもできる。

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

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

タ収集と解祈に利用されることになる。

検出器は功率 15% 、分解詣2.0keV の Ge(L i)が 2 台、効率30% 、分滓詣1. 9keV のpure-Ge

および容祖200mm2 X 7mm の LEPS が利用できる。

3 ．ッフトウェア

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

ますもとかずよし・やぎますお

-308-



て与えることによって実行されるっコマンドは H pのものに屯漠しており、通常の問澗tこ

は十分なものといえる。 GP - I B の特徴は各浪器からのサーピスリクエスト (SR Q) 

を受げf寸け、それらの状惑を知ることができる点にある。とくtこ、ロボットにはセントロ

ニクス・インターフェイスが標準装備されており、そのままでもコンピニータに接涜でき

るが、セントロニクスではコポットが：：：マンドを実行したかどうかがわからず、ロボット

のエラー発生も知ることができないため、トラブル発生のおそれがある。

ソフトウェア揖成ばまず、起効時にプログラム・メニューが表示され、番号の選択によ

り、それぞれし3 プログラムが実行される。現在、用意されているプログラムはロポットテ

ィーチング、 NAIG およびキャンベラのマルチチャンネJレ・アナライザーのリモート制

御、ロポットをi吏った自勁測定・解折そして放射化分折用の解折・定望、などである。

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

ラム：こはロポソトの腰、肩、肱および手の各間節を動かして位置を定めるサプルーチンと

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

に任念の測定手•項を決めることができる。

自勁測定プログラムが選択されると、まず各機器のステイタスを凋べ、動作テストを実

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

測定する試料の照対日時、数、測定位置およびマルチチャンネル・アナライザのプリセッ

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

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

の印字、スペクトルのプロット、ディスクヘの保存、ピーク解折等が用意されている。測

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

とができる。

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

連読的に解祈し、ピークの重なりの補正などを行ない、結果をディスクに保存する。壊変

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

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

法、安定同位体希釈法等）を選択する。つぎに、たとえば内標準法では画面をみながら添

加試料、未処理試料、内標準 r 線、定量 T 線を番号で指定し、添加置を入力すると、定塁

結果が出力される。

4 ．まとめ

以上のように、試料の凋翌、照射、測定試料のセットまでの自勅化は進んでいないが、

それ以後の測定、解折iこついてはかなりの部分が自勁化されるようになった。とくに、放

射化分折では測定コストが格段に低下するとともに、分折の指率化が図られた。このよう

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

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

涌易に自勁化を実現するうえで役立つであろう。

DEVELOPEMENT OF AN AUTOMATIC MEASUREMENT SYSTEM FOR VARIOUS RADIATIONS 

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

Kazuyoshi Masumoto and Masuo Yagi 
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P 1 5 s2cr(r,n)s1cr反応による薄膜からの反眺インプランテーション反応

（東北大理） 0宮川篤、関根勉、吉原賢二

-【緒言】

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

究は、気祖中においてはスカベンジャーやモデレーターなどを巫使して、ある程度の進展
をみたが、固相中においてはほとんど研究されていない。 また、イオンインプランテー

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

の放射線効果の問題もあって思うように進んでいないのが現状である。

そこで、このような欠点を持たない反跳インプランテーション法を用いて、この研究を

進めることとし、まずクロム薄膜からszcr(r,n)s1cr反応で放出される 51Crの反跳収率と

試料の厚さとの関係について検討した。

【実験】

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

s1crの捕集体としてはF'e(acac)3 を選ひ、 同様に真空蒸着によってクロム渾膜上につけ

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

した。

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

に溶かした後シリカゲルに吸著させて調製した。 照射は、日本原子力研究所J RR-2

炉（中性子束： 5X 1013n/cm2·s) で20分間行った。

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

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

電子は、 s1.eep magnetにより除去し、照射中ターゲットは液体窒素冷却の窒素ガスで冷却

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

素酸に溶かして測定試料とした。 それぞれのs1crの放射能をGe検出器-4KPHAで 2,000~

60,000秒測定し、捕集体中の放射能と全放射能の比を反眺収率とした。

【結果・考察】

図 1 しこ反眺源であるクロム薄膜から (r,n)反応しこよって捕集体に飛び込む反跳収率の求

め方を示す。 すなわち反跳エネルギーE を持つs1crのクロム金属中の平均飛程がR(E)

である場合、クロム渾膜の表面から深さ Xの点における反跳収率Wはり＝（R(E)-X)/2R(E)

で与えられる。 これを深さ方向にスキャンすることによって、反跳エネルギーE しこつい

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

ペクトルを持っていることが知られている。 そこで、 Corti n iら (1) しこよって求められた
szcr(r,n)s1cr反応における放出中性子のエネルギースペクトルを基に、反跳原子のエネ

ルギーのスキャンおよび薄膜の厚み方向のスキャンを行い、各膜厚における s1crの理論的

みやかわ あっし、せきねつとむ、よしはら けんじ
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反眺収率を計算した。 なお、 (r,n)反応の場合には近似的に蒸発過程を経た反応と考え

られ、放出中性子の方同性は等方的とした。 また、反跳原子のエネルギー損失は L i nd
hard, Scharff, Sch i ott：こよる理論 (LS S 理論） （2) に基づき計算を行った。

図2 には、このようにして得られた反跳収率の計算値（曲線）と実験点の平均値を示す。
実験点の誤差は、繰り返し実験に伴う平均誤差を与えた。 予想される通り、膜厚が大き
くなるにつれて収率が下がる。 膜厚の小さい方ではかなりバラツキを伴うが、その変化

の様子は計算値にほぽ近く、全体としてはよい一致を与えている。 反眺原子のエネルギ
ースペクトルは百姿女十keVまで拡がる幅広いものであるが、 20keV前後に大きな割合を持っ
ている。

膜外に飛び出す反跳原子のエネルギースペクトルは、膜原の変化に伴い変化することが
予想される。 すなわち、膜厚の小さい方ではエネルギーの高い成分が増え、厚くなるに

したがって阪い成分が増加し、ある膜厚以上になると一定のスペクトルを与えることにな
る。 したがって、薄膜を用いる反跳インプランテーション法は反応のエネルギー依存性
を研究する場合に有用であると考えられる。

d□· 50 

40 

R(E)-x 
W= 

2R(E) 

3
0
2
0
 

lーo I
 
Pl~!A 

Thin tilm 

図 1 反洸収率の求め方

R(E) ：反眺エネルギーE の

時の平均飛程

d ：試料の厚さ

り：深さ Xの点での反跳

収率

10 

畠—3 10-2 

Thickness / ｵm 

10—1 100 

図2 反跳収率の膜厚依存性

〇：実験点の平均値

曲線：理論的収率
ref. 

(l)J. Li ndhard et al.,Mat.Fys.Medd.Dan. Vid.Se! sk. ，盆（14) (1963). 

(2)G.Cortini et al.,Nuovo Cim.,a (1),85 (1958). 

RECOIL IMPLANTATION REACTIONS OF 51Cr EJECTED FROM THIN CHROMIUM FOIL 

BY 52Cr(7.n)51Cr REACTION 

Faculty of Science,Tohoku Univ., Atsushi MIYAKAWA, Tsutomu SEKINE. 

Kenj i YOSHI HARA 
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Pl6 系統分類とこおける微呈元素の

分布ノゞターン

：：：：：寺井 稔（東京祁立科学技術大学）

吉岡小夜子（愛知孜育大学地学科）

安溜浪一（北里大学面主学謡）

はじ，．がこ：効物の系琉分類図（図 1) を見る

と脊惟効物は、原棠珈．勿を境界として有蔀勃

物等と大きな形惑的な祖違が見られる。この

相違は単なる形謹学的なものだけてはなく珊

胞レベルにおいても著しい違いのあろことが

報告さiiている。例えは血液中の酸素運限体

の中心となる元素る違う。脊推勁物ては鉄を

中心とするヘモグロビンでぁ；＇）、節足勁物や

軟体動物では一部の例外ばあるか絹を中心と

したヘモシャニンであることは周知のとおり

である。演者らはこのような特色が一般的な

微呈元素：こおいても存在する可能性があると

考え、これまで動物の体内に含まれる多敬元

素の存在置をパターンとしてとらえ系統分類

における脊惟重力物の種頴でどのように変化す

るかを検討してきた。現在まで（こ魚類、両生

類（かえろ）、哺乳類（ヒト） ：こついてそれ

らの内鷹およひ脳中に含まれる激置元素含澄

の分布パターンの特色を検討してきた。今回

は、爬虫類のへび（コプラおよびハプ）およ

びアオウミガメの内臓および脳中の微置元素

含置を中性子放封化分祈によって定置し、各

臓器中の殺量元素含董の分布パターンを検討

した。

試料：

1) アオウミガメ：小笠原諸島の父島近海で

採集されたアオウミガメ（体長約 lm、体重

100K g前後、雄および雌）の内廣（肺、

心鷹、肝鷹、牌f蔵、およひ脳）、雌の体内か

ら採取さh t2.卵。 （これらの試料はいずれも

類
類
頴
項
類

乳
虫
生

哺
驀
迄
両
魚

竺
ニ
―
―

惟脊

原柔動物

t 被嚢類
海鞘類

有猿動物

半索動物 ------ I 刺皮動物

」：触手勃吻毛顎動物

昆虫応＼

節足動吻＼＼し／環形苅物
紐形動物 ヽ

I 

軟体勤物

腔嗚勅物

海綿動物---- |／／扁形動物

原生動物

図 1 。動物の系．流分類図（ハヽ•‘J‘ンの系流

分類図を蘭略くこした）。

＝てらい みのる、よしおか さよこ、あふく しんいち

-312-



前小笠原水産センター所長言田洋二氏のこ‘好意：こよって提供さ汎た）。

2) コプラおよびハプ：沖滉県で補痙されたハプおよひ台湾で捕疸さ.f1,：：2コプラ〈いずね

も自然死あるいは頭部をつふさ；；tて死んだ）がら採取したi干魂、心［萄、肺、牌漠および脳

（脳は頭部のf員渭かひどく採取下可能文うのうあった）で、これ．うは沖縄県三泉洞の山内

氏のこば子．恋こよって堤洪された，分祈：試乍↓は、角忍即こよって採取＇：没ただち；こ P2 ()5 を吃

剤としたデヽンケーター中で乾燥した。乾森試料ば、粉砕してポリニチレン袋ヽ：こいれ立孜大

原子力研究所雨子，し戸の回転試料湘喜丸中•咤＝束： 5 x 1 () : : n.,•;m —~. s一）そ刊用して中

性子牧射化分祈を行った。

結果について：

結果の一部をこれま9 での他種類の勁物のデータと共：こ図示すふ
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図＇2 ．動物の脳中の元素の分布パターン
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P 1 7 氣皮パ見中で＇泊膊l さ攻た午ェ）し／フ吋リ屈，うウ発．庖1汀令政
に由采す汀娃祖抜柑区立の呼日ま勤

（気象研） 存占芝文゜麻勇勝乙｀廿J:.又芹舒ボ欧，牛げ寸f7虚

心昇 4 /:J拉 Iこ．‘／呈の伍 IL) 7ヽ，，，＇）用チカ祀返祈がき大f3 手改疇.,t-c..tc7J紅

笈．丈令の放寡廿1衿呟←忠及的／〇砂m の大気ナに放公之れた．ての溢． タf-'l1 51ヨ＾ t+，ヨ
に高i紅違紅サ．J3本っ大気わ昭和羞の噴籍1 ざ和た．
戻ぶ詞束祈で 1J.丈疋釦捏笈迄採采し．叙浮甘もレ"'"'しの変化こ芍究す 3 ととf; IC.'こ戎

5疇加疇1;:), 対i繹下名p 1｀こ戸，がス杖もしく＇井戸収寄啄祠紅年，大気
、？か 5 溝叩 l的 3 良，）トレ-.;y- Iこ乃濯 3 こ 20 

とから．大知拉謬む約豆）呑政抄．気は恥躙
珀が平沖和冠九た。今I釦．箱i配ズ野で行li
釦れた年 1し） 7＂イ｀）屈，手力発＼を所 I::.Iii菜すJ Jｭ

ィ幻紅点を再つ811り"”'『び，応おっ濃度変ft.℃
ついて姦ぽすう。
大疇迫知．筑か羹む·穴翌伍吝摩！月り
濱反し n. 迂杯1. 1000t "'in―’が丸合で． 2臼 1l1
採釆、し 1c ．亡 ;;'Iこ．了レダー C とガン 7• ラーや．⑮
サ.!..- 7• ヲーで Ifl．，て大記号定度を祀豆）己名込した．

袖っ採取峙J~Iコ如3 かう"/ l:zl I り巧 3. :t 51て気 1V 、9

1訳の放射竹窃い．芍＋環トラ ::,7• ぼcで！号）て
採改 L ↑C．令式軒 I:I合パ這知該miおい．井
磁北て．苫 Iが褥託直麟綬歪でi判定し花．ヲ T~.
応砧がり虹mm i1叫ンと今し一こョンカ lう上夕て‘
直した。
松直で lコ．夕 l可 3 -s 1=1沢和靡知逗街氏がi
か→ 5 名釘 l:il l-3) 。 このとで年 1豆 l °d,

3 9 ？心釦した． 9 ）司夕—綽 I::. i克危 l~最文,.:「3
リ，忠鯰しI\疇 lレ l~. 坦／oa1でf，に、そウ後．急
むim した． この I 匂， C:1·/訂， 9134 J Cs-t36  

I-131, I-/32., Re1ｷ/03, Ru-I翡10 b I Lc..-14-0, lJ尋0

Tc.•叫， Ho·H, Ce-/砂， A~-IIO..... 后℃ ；士起t士
名た。弓t, Kr芯 11 24, I PC.；ふ3 (心6 年 3(かへ

紐）か 521.8 p C；出 9 で増加した。

エー 13)""屯令． 13 4 で可，すよう）-=--.令煤っ 70サ9
％ b-．妃オ状て、存在して I) た。 I図2.'
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ての往．夕1月 2砂g Iこ．両な内・，枚3打た峠l碍l

てネt． このとt.'心t祖rぷE ，，土Qが） 1r 名が，
直炉． Ru·/03 と知 /0(, で，片 19 廿；のの丑t、言

｀ヽ嗅厄つり厖 Iてtむた回3) 。直． 1なく↑コ
7 た Kい―55 のi'農ぽt 2b,3 pC; ｢3  3 で哨加じた。
づ．ftげ研ft呻，依l九な， I-132 や
因T遺 m 后,~. Iづとん ‘c詮生＜ 1 名店かっft·

紺てf n ぷ心r,J 1: 的；打1 名 1て＼匁揺応
r 軒J],1),~日和惰I料）され花放杓託誉’があま

＇）芳弓 5 乃りで．t包諜?:. -1日 L て，西な '3 本で
如ll ご名たものと、をえら.:h 3. 

研 2t -2/, g J;燻，枚叩f l~.

疇｛詞りで急迄I戎’ナした。
7)., 9‘ーセ上サン 7· ラーで IJJ"て．夕 I可

紐か 510 曰すで'fJ I 如の平均如兌 1,3在こか

た椅 I心 l9, &103,Cs ー 13勺の三衿＾材井＾喝
令，晶t和ぇ←Jl. t II 宅p/ft (0,4松心下）に
令僻沙の放鉗染っ令、げゥらか布布し，柘弁の噂加
立もに急江叶諄濫疇＇ナ 9 3 /1在訂． L
た。 了た．村径fr /,/ f1...ジよ下に！3 ， I•I3! 0)培
令，｝｝y.,紅 103 oi t,t合，朽％， Cs-937這

令．fo 劣の放窮れ今企 1 れてし） 5.: ヒ 6ヽわか
フた。こ碍知，こ名ちの元表曰四遺っ
i",''ことに加え． I· Iう）迅令祐i庄でt文-:ff 10 

In~-気沫杖であ， 1(. 亨定を定:i.. ~ C.. I~ 本で
靱正名で放和荘 1-;i、＄改叶．気僻im•虹
t名たもつが辟進：：木てきたことで子べて I J

3. CPS 廿とっ・つーで大気i弓遠）苓てギtfti '1 ペ
採政 L 各状兌に令 7 礼 3 汝射荘でili’I 史 L 7~ 
令心を li°i4- Ii:守．す。りす噌いの核杵っ今令,~ t 

枚打応碑乍,~. tht 1,1 ),I ...!-1 下~,J、出。1
lこ令 1 未 1, 1 3 こと 9ーわか， Tt． しか l. 祁l

と＆-i03, 'Cs-{3 'lの I勾で， 4名穴／万芥 1つ 99 勺か 1て環

，て＼） 3 。了t牛tJf I戸F t吟 I りとと! 1.: 変AC

す｝ことも一名がた． ［野り約出杓わ＃f弓迂f5i砂I?g戸hl1•Lも！砂1
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Geochemical Laboratory, Meteor. Res. Inst., Michio AOYAMA, Katsurni HIROSE, 

Hisayuki INOUE, YoshirniｷSUZUKI, Yukio SUGIMURA 
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P 1 9 チェルノブイル原子力発電所事故による大気中放射性核種の

物理的ならびに化学的挙動

（放医研） 〇阿部道子， 阿部史朗

緒 言 1986年 4 月 26日に発生したソ連チェルノプィル原子力発電所事故によって放出された

放射性核種を主とし，千葉で採取した大気浮遊塵試料について，放射能湿度レベルの推移と粒
度分布を観測した。また一部の試料について，二，三の試薬による溶出試験を行った。それら

の結果について報告する。

方 法 大気浮遊隈は放医研第 1 研究棟屋上において採取し，チェルノブイル原発事故による

戸射性核種の物理的ならびに化学的挙動を調べるため，次のような実険を行った。
(1) 粒度分布および放射能濃度推移の測定 粒度分布の測定には， 5 段階粒度別によるアンダ
ーセン・ハイボリューム・サンプラを使用し，流塁率 566 fl, min-1 で 1 回サンプリング当たり

通常は 1 週間，事故時には数日間をかけ，相次いですき間なく採取を行った。各ステージごと
のサンプルは適当な大きさに切浙し，ほぼ決められた容塁の計測試料とした。グロスの，粒度

別でない放射能濃度の測定には，ハイポリュームエアサンプラを使用し，流塁率1000 R, mi n—! 

で 1 回サンプリング当たり通常は 3~4 日，事故発生以後は 1 日をかけ，すき間なく採取を行

い，計測用試料とした。

(2) 溶出試験 溶出方法は，大気浮遊塵試料と試薬をシェーカーにより， 10分間振とうを行っ

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

祗過した。この操作を 3 回繰り返し，溶出液はあわせ，揮発性核種が逸散しないよう，溶出液
そのままの溶液をマリネリビーカーに移し，計測試料とした。溶出試験に使用した試薬は

6 NHCL, 水などである。

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

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

料中に検出された放射性核種のうち，ソ連原発事故によって放出されたと思われるガンマ線放
出放射性核種は，qql1o-99mTc, 103Ru, 101,Ru-101,Rh, 1311, 13zTe-13z1, t34Cs, t37Cs, 14083 

_140Laであった。すでに報告されているスウエーデンの S tudsv i k1) での環境試料中に検出さ

れている 9szr-9sNb, 141ce, t44Ce, 13 1,Cs などのガンマ線放出放射性核種は一部の試料につ

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

各放出放射性核種の放射能瀑度の推移を天然放射性核種である 7Be とともに図 l に示す。観測
期問中最もレベルの高かったのは 5 月 4~5 日で，その瀑度はmBq/ rrl'で 131 Iが220, i 3zTe-13zI 

140, 103Ru 90, 137Cs 40, 106Ru-106Rh 35, 134Cs 20, 99l1o-"9mTc 14, 140Ba-140La 10 で

あり， 7Beは13であった。qql1o- 'l ~mTc, t 3zTe-1 3ZI は半減期が短いこともあり，検出期間は他の

核種に比べ非常に短く，他の核種も 5 月下旬には検出下限に近いレベルとなった。他方天然放
射性核種である 7Be はある巾をもって存在し続け，その差が図 1 から明白しこうかがえる。粒度

分布の各放出放射性核種の計測結果の一例を図 2 に示す。各放出核種の粒度分布の大まかな傾
向は 7Be と同様1. lµm 以下のもっとも小さな粒経部分に50~80％存在しているが，そのパタ
ーンは "oBa-140La においては他の核種と異った様相を示している。各放出核種ごとに推定さ

れた平均粒子サイズ (Al1AD) の経時変化を表 l しこ示す。一般に検出初期の平均粒子サイズは小さ
く，特に ”Mo-HmTc, 103Ru, 13zTe-13zI は他の核種に比べ小さい値を示しているのが特徴と

いえる。一部の試料についての 6 NHCLと水による溶出試験の結果はほとんどすべての核種が水

に溶けず， 6 NHCLに溶出することがわかった。 1) L. Devell et al; Na ture，立盆． 192 (1986)

あべみちこ• あべしろう
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表 l ．各種放出放射性核種の平均粒子サイズ (AMAD, µm) の経時変化

S詔PLING PERIOD Mo-Tc991Ru-103 Ru-Rhl06 I I-131 Te-Il32 Cs-134 Cs-137 Ba-La140 Be-7 
1986,4,25 -, 5, 2 0.68 

5, 2 - 5, 9 0.22 0.34 0.50 0.65 0.38 0.44 a.so 0. 80 0.47 
5, 9 - 5, 13 0.36 0.44 0.48 1.10 0.52 0.48 0.55 0.92 0.60 
5,13 - 5, 16 0.40 0.62 0.60 1.10 0.75 0.60 0. 72 0.76 0.70 
5,16 - 5,23 0.66 0.92 0.85 0.55 0.75 0.85 1. 30 o. 72 
5 I 23 - s, 3 Q 0.60 0.53 0.80 0.75 0.80 1. 35 0.55 
5,30 - 6, 6 0.79 0.82 1.05 1.10 0.73 

PHYSICAL AND CHEMICAL BEHAVIOR OF ATMOSPHERIC RADIONUCLIDES FROM 

THE REACTOR ACCIDENT AT CHERNOBYL. 

National Institute of Radiological Sciences 

Michiko ABE and Siro ABE 
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P20 ヨウ菜累積性陸上植物とチェルパアイリ由来の 131 I 

（京大•原子炉） ゜小山 睦夫，高田 実弥．松下 緑治．松原 丘

私たちはこの数年間に樹木を中心とした陸上埴物についてこ000試料以上の元素分祈を行い、無機

元素の植物による集積性に関する研究調査を行って来た。これらの研究を通して貴重な情報を得る

ことが期待できる。例えば、① 植物による元素の苔積に関する特異性ろるいゎ選択性について、

元素の笞積か植物による選択吸収の結果であれば、そこがら特定元喪の分誰濃縮に関逗する技術的

な方法を学ぶことが出来る。 ② 特定元素の寄積と埴物の分頴あるいわ系：涜的指襟との相関を

調べることで、元素の珊胞膜透過やその複合体形成等について頭微鏡的あるいわ分子レペルでの系

統進化に関する類縁植物判定のための指標を入手できるがもしれない， ③ 元素の特異的な需

積から、環墳における有用物質や有毒物質あるいわ放射性元素等に対すろ極めて鋭教な指標植物を

得ることが期待できる。

これらの研究調査の結果がら、コバルトや稀土類元素等を持巽的に苓積する植物：こ閉する知見が

得られているが、今回取上げたメダセコイアも特徴のある植物の一つで、中性子放射化分析法：こよ

ってヨウ素を検出することの出来た唯一の植物てあり、同時にプロムを他の植物に比べて高慕度に

苔積している。

1986年 4月 26日にチェルノプイリ（ソ連）で起こった原発事故による放射性降下物中の l31 I が

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

れたためメタセコイアを中心に徴種癸目の植物の葉について、放射性降下物の浦定を 1986年 6月 5日

から行った。測定器は相対検出効率20% (6DC o の 1332.5 keVでの 3 X 3 イ：・チ Nal の検出効率に対

して）の Int-Ge 検出器による •r 一線スペクトロメトリイによって行った。
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各試料とも新鮮な植物葉ー50 gをポリエチレン製の測定容器（72mm｢ X 62mm II) (こ充頃して冽定

を行った。図ー 1 と 2 にそれぞ叫公葉とメタセコイアの葉の測定例（ r 媒スペクトル）を示す。松

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

の葉では松葉に比べて 131 I (364.5keV) が高濃度に寄積されていろものと考えられる。

今回測定を行った植物の葉について、それぞれ検出された放判性咳撞の濃度を表ー 1 ：こ示す。

Table 1. Radioactivities in plant leaves. 

Botanical name 131 I 103 Ru 134 Cs 

Meta sequoia 
glyptostroboides 106 16.6 3.5 

(1.8) (5. 0) (25) 

104 12.4 2.8 
(2.0) (6.1) (2B) 

Pinus 
thunhergii 21.1 9.2 4.7 

(6. 7) (9.3) (20) 

p,;unus 
lannesians 39.5 12.1 3.4 

(3.4) (5.9) (26) 

Diospyros 
kaki 14.9 6.6 2.2 

(11) (14) (30) 

Artemisia 
princeps 3.9 7.3 0.9 

(30) (8. 9) (45) 

Ligustrum 
J.apon .l. cum 34.5 5.7 1.9 

(4. 0) (14) (35) 

Unit of radioactivity: b/kg(fresh leaf). 

Number in (): Statistical error in%. 

137 Cs 7 Be 40 K 

7.7 28 137 
(9. 0) (25) (4. 9) 

8.4 35 92,7 
(7. 9) (19) (4. 9) 

12.9 24 79.6 
(7. 9) (32) (6. 4) 

5.0 15 227 
(14) (41) (3. 6) 

5.6 21 244 
(17) (42) (4. 8) 

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

5.4 37 170 
(17) (18) (4. 2) 

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

この表からも明らかなようにメタセコイアの葉では 131 I の放射能濃度は他の植物に比べ3~5

倍も苔積されている。また 131 I ほど頭著ではないが 103R u もメタセコイアで寄積が認められる。

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

工的に生成されるとともに天然にも存在する 129 I (J)ように長半減期（l.57X 107 年）のヨウ素に

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

好な指標植物に成るものと考えられる。

Metasequoia as a Possible Indicator Plant for Radioactive Iodine 

with Reference to The Chernobyl Accident. 

Research Reactor Institute, Kyoto University, Mutsuo KOYAMA, 

Jitsuya TAKADA, Rokuji MATSUSHITA and Takashi MATSUBARA 
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P 2 1 チェルノプイル原子力発電所事故にともなう放射性フォールアウト
について一 129 I を含む放射性核種の検出

（新潟大理、新潟薬科大＊） 0橋本哲夫、酒井裕二、野中雅史、

工藤久昭、外林 武、村上直行＊

1. 1986年4 月 26 日のソ連チェルノプイル原子力発電所事故にともない、新潟旭区で

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

た．空気中の放射性遷埃は 5月 8~9 日に最高値（全f3放射育ほとして 20.42pCi/m3 air) 
を示したあと、 5月 30 日頃には検出限界ぎりぎりにまで低下した。雨水中の放射性物質
も空気中のものとほぽ同様な濃度変化を示したが、降雨中との関係で131 I量が5 月 19 日
に最高値 (2900 pCi/,!)となり、 6月に入るとほぽ検出限界以下にまで低下した。

我々の研究室では従来より大気圏内核実験にともなって落下する強放射性粒子の検

出およびその特性に関する研究を継続している（1: 今回も同様な颯点から強放射性粒子
の検出に努めたがスウェーデンからの報硲をは違って粒子状放射性物質を見い出すこ
とはできなかった。このことは今回のフォールアウト検出核種の殆ど全てが揮発性核

種のみからなっているという結果とも一致しており、粒子状放射性物質は発電所の周
辺国のみに飛来し、 1万 km近く離れた日本には届かなかったと推定できた。

今回はこれら空気中および雨水中の放射性核種の検出定士をァ線スペクトロメトリ

ーで行い、経日変化を追うとともに多呈の雨水から濃縮した残淡に付き検出放射性同
位体比として、t34 Cs/1 ncs 、 13ecs/137CSの放射詭比を求めこれから関与した原子炉

や燃料に関する情報を得ることを試みた。また同一試料に付き中性子放射化分析によ
り、 129Iの量を求め、 131 I との関係を求めようとした。

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

間空気総量20m3 を通過させたあと、フィルターと活性炭に付き全f3羞およびァ線スペ
クトルの測定を、 2冗ガスフローGH測定器と Ge半導体検出器を用いて行った。雨水につ

いては、担体として既知量のKI を添加のあと蒸発濃甜し、残浚をァ線スペクトル測定
した。 5 月 6~7 日の雨水は、 1 3 t I濃度が553pCi／しでありかつ降雨董も多かったので、
4. 5 ..Q濃縮し残液について中性子放射化分析により I 29 Iの検出定置を行った。中性子放
射化分析は、試料とともに熱中性子束モニターとして Auや Coを含む Al線を KURの気送管

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

測定により 1301 を定置することによって行った。化学分離は、照射試料を KNO3-Na心
03(1:1)融剤を用い Niるっぽ中で滋解後、温水で溶膵し、妨害元菜となる臭菜の化学形
を揃えるために担体として KBrを O.lg添加した。ろ過ずみの溶液を 12N H心出を添加す
ることにより中性としたあと、 NlkOH.HCl を加え硝酸酸性にしてヨウ素を全て Iーとした
後30%NaN02 を添加、 I2 へ酸化し CC14 層へ抽出した。逆抽出は5%NaHS03 溶液で行い、こ
の溶液から Ag I沈澱としてヨウ素を単離したものを測定試料とした。

(l)Hashimoto et al. : J. Rad i oana l. Nuc l. Chem.,且世， 135(1986). 
(2)Fry et al. ;Nature,W,193(1986). 

はしもとてつを・さかいゆうじ． のなかまさふみ． ＜どうひさあき
そとばやしたけし・むらかみなおゆき
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3. 図 1に降雨残液からの r 線スペクトルの一例を示す。空気中塵埃から得た r スペ
クトルもほぼ同様なパターンを示していた。このスペクトル上からは比較的低温で気
化する核分裂生成物としてのTe, I,Cs, (Ru)同位体が主たる核種として同定出来、強放
射性粒子に見いだされたような Nb-Zr,Ce,Mo同位体は検出されなかった． r スペクトル
より核種量の経時変化を追ったものを図 2に示す。 I 31 I同様 1 37 cs, 1 32 Te, 10a Ru諸核種
とも 5 月 8~9 日に最大濃度（全 B放射維も同傾向）を示しており、事故後12~13 日目に
相当していた。

図 1の r スペクトルから Cs同位体の放射詭比と
して 134 Cs/1 37 Cs (=O.515) および136Cs/137Cs (=O. 216) 

を得、これより事故時における核燃料に関する情報を
得ようとした。すなわち、 131csの生成は単に核分裂
収率と熔焼時間に関係づけられるが、 134csの場合、
t 33Csの中性子捕獲反応が関与しており、熱外中性子
の寄与をも考慮する必要がある。

一方13scsの生成には、t34 Csの生成と同様な取り扱 ゜
Mayl 5 10 15 20 25 30 

いの他、 135xe(n,r)136xe反応の断面積が2. 63xl06 barn 
と異常に大きいため大きな影響を与える。これらを考 図 2. 空気中塵からの13I I濃度
慮の上、既知の核データをもとに熱中性子束と熱外中 の経時変化
性子束の割合 (TIE) 、 Pu/U比を変え、熱中性子束と燃焼時間に関して、t 34Cs/t 37Cs 、
13acs/t 37Cs比（実測値）に合致する条件を調べた。その結果の一例を図3に示す。
この結果からは、燃焼時間 325day、熱中性子束3. 2xl013 cm-2 • sec-1 が見積られた．
一方、放射化分析からの129Iの検出は、検出限界ぎりぎりであり、ただいま検討中で
ある。
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図1. 5 月 6~7 日の降雨 (4.5 J!)残液からの Cs同位体比

'Y羞スペクトル

RADIOACTIVITIES FROM CHERNOBYL FALLOUT-SEARCH FOR FISSION PRODUCTS 
INCLUDING 129r. 

Department of Chemistry, Faculty of Science, Niigata University, 
Niigata College of Pharmacy*, Tetsuo HASHIMOTO, Yuji SAKAI, 
Masafumi NONAKA, Hisaaki KUDO, Takeshi SOTOBAYASHI, Naoyuki MURAKAMI* 
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P22 ヅ逢原発幸改のフォー 1レア＇う卜 (1)
汲放誌種0)含芍量；；；tよび時問知’し

（名丈•RItンダっ名文理r) o小烏蚕男，唸神谷晶，居） II路咀

1.我々は 197+年）、語：大気中の放井惰も足庄9瀾定忘行って＼）る。 19を 1 年以峰中国によろ大
気阻内核実殴l忘われておらず， 1q含臣年春 lこ 1ま 13'Iらは検出限界以下に疫Jb して＼）た。本年

4月に発生した‘)通の原発亘故Jこよリ大蚤 lこ故出さ八ー峙的に高）攻射詑盟度芯示した。
2. 試料の採取1ま名古足大主アイゾト一つ゜センター左J::.に設翌 lた）ヽイポ）ュームエアサ
ンプラ 1-:. グラスファイ）ゞぅ戸紙忘取リ付け空気哀表速約 I~／呻心遠喘3 B 閑迫した。デ祇
註料の測定！如 ~e(Li)牛苺体検出器さ毛いた非度全臼泉スペクトロメト＇） 1：：よ＇）行われた．
3. i )4 月？ほ巳に発生したソ連原発幸故によ＇）放出された枚身諸む琴咋狂巳 1こ浜取之れE
坦秘ら検はされた。表 11こ痢定之れた磁中l蕊種，辛克訊，内、よび‘ず繰エネ：レギー左牙、
した。また典型的なば料1こつりで各I口の核種とで迄の放射甑の化さぅ妥萎芝き虚 L, 4月
唸に項箋した億‘c...して同峙に示した。これら\(種類の核種の中ざ＂°MA3 六、よび‘13唸以外の
もか這分裂生芯物す＾ある。＂゜衿3 口元 l瑾分翠‘ぐそれ己条釈、戸 2要麦によ＇）生成した＇如
ど3ながそれそれ中性吝

補護足たするこ乙こよリ
生成したと考えられる．
ii)図 1 に［巧＆d)大気中遭

度の時蘭変動左示した。
5目 4 らに畏勁の枚紐

か検出された後， 137Cs の

遭度はA,B、 C の 3 つの抱
大左示しながら 1 /司.l:.匂

まさ推数閉数的に痴ll,
そ＂起這祐麿和渇るつ
元濃定l註可芦,~景
這 l.5pCi/r-(に蓬した
が／コの4直は1914如沢溢
の最t奄の約 100倍巧
る。 7 同J:..匂には是丈道
の約 1/2moに立喘b し，
冠平均嘩呂合間l切7.ダ
日てある。'7 1可下旬には
0.2 允／~Iこ隣下し）こ
の値は11舛年春と同名疋

表 1 検迅された校種が巧：s に対する放射角もの比
(1唸¢年4 目2.G 巳に換無した逢）

Nucl Ide Hal f-11 fe ら CkeV) May 7 May 13 May 25 Jun 19 

95Nb* 

99Mo 

103Ru 

106Ru 

IIOmAg 

125sb 

127sb 

129町e

1311 

132Te 

134cs 

136cs 

137cs 

Bacece 

0

1

4

 

4

4

4

 

l

l

l

 

35 d 

66 h 

39.4 d 

366 d 

252 d 

2.71 y 

3,9 d 

33,5 d 

8,04 d 

78.3 h 

2.06 y 

13,0 d 

30,2 y 

12,8 d 

32,5 d 

284 d 

765,8 

140.5 

497.1 

622.2 

884.7 

428,0 

685.7 
696,0 

364,4 

228.2 

795,4 

1048, I 

661.7 

537.3 

145,4 

1.18(.08) 1.8(.2) 

228(4) 

263(1) 

59(1) 

I, JO(.06) 0,9(.2) 

3.3(.2) 4.2(,8) 

41(4) 

170(4) 

945(3) 

2099(8) 

0,3(, Il 

180(20) 

290(3) 

59(3) 

30(JO) 

200(JO) 

22.9(,4) 24< I l 

100 JOO 

29,6(.9) 131 (3) 

7.4(.4) 

1.5(.3) 

783(7) 

155(4) 

0,4(.2) 

5,4(,9) 

230(20) 

1310(!OJ 2500(30) 1300(600) 

2510(30) 3800(300) 

53.7(.2) 54.0(,8) 50,5(,8) 52(3) 

34(3) 

100 

76(5) 

2, 1(,8) 

370(20) 

60(30) 

100 

133,4 3(1) 

長咤廷枚射乎術にあるとして計箪した
（）内は計数誤差にも乙づく摂辛偏差て＇ある

こじま之だお，かみヤあ芝 5, ふるかわ丑ぢおき

-324-



てある。枢文A, B, C は放請じ滋度の蓄）空急塊わ匹豆国国 Lたま芝示し--z.-j;, 0 ノ A,B,C
はそれぞれ l, 2, 3 周巳に共応する。事改発生から豹巳後に巳祖幸！主した後」 2周邑
瞬訟8間， 3 1i\且 lさ系勺泌B 問芝要しで地哀色岡回したこ乙が‘刊る。iii)表 1 の試斜(Mへv7)
以恥 25) は辺匡れ唾大A 叫Blこ井応する峙姐に採取これた。 (M叩） 1：：：すれして (MAy 25) 

ば03,lob知， ‘3111”混ぷよび‘l如厄花

炉～ 1.4倍邊誼之れてお1 1) 1 両毛

”分は要なっで）る。これは L.
Deve. ll ら [Nにt四， 32l (l9 令6)1 q'2}
が IO3,'唸凡 13叩Te/ 13II な‘乙｀に慕しだ

ホ、グト）やーティク）レ色み＼）だしたこ

とと関連しで＼）る乙鬼われる。図2
に 103R1.1.'C.呼：S との放妬記い涸閉変
化定示した。そのイ目は褪文Blこ井た

する時難に逗大し，その後袷数朋数
翫栽ケして＼）るか‘ノこのイ碩芝 l本
呼uの半秀凋月からば談期も乏なり。
iv) 衷 1 L"(M幼 13) と (M”2t)定(M^y
7) 'l..叱装する~,＼）ずれ毛不埋発
性売棗で‘あろ心B心4lCeが寄落訊
で）翫汎特に (M凶 B)に応）ては

程度が 1お忍まだし＼）。また呵旦同
棧が媛向を示しで＼）吝。これらの披

将が邊縮これているボット）r-元
クル七 Devel\らによリみりた｀之れて
＼）恥 V) すべ‘ての年につ＼）てよs 図 1 大気中における 13'7cs ぅ蓬度の咤間変化
の同位仕のが'!lねおられて＼）夜＼）．
また RlA..，丁eのもhぞれの同イ妍年に
ついて七忠採に分か） l吝衿うれていま
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FALLOUT FROM THE SOVIET REACTOR ACCIDENT (1) 
CONTENTS OF y-EMITTERS AND THEIR TIME VARIATIONS 

Radioisotope Center, Nagoya University, Sadao KOJIMA 
Faculty of-Science,-Nagoya Un i vers ity~ Akira KAMIYA, Michiaki FURUKAWA 
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P 23 ソ連原路亭故のフナー）レアウト(2.)ストロンチウム及 G‘ にリウム同
位体り含有登

（名大理・先灼RI む 。神．谷晶・円）ヽふ点男・古 ll1 路明

[1士L＇‘めに］ 当研究堂て''Ii以前から．大気中の放射性核緩這lJ定さ§追続してきセヵゞ、本
年 5 月以降． CKerno 妙 1 歴子力発亀所〇事故 1こよう如(out去観測 L t-:.。 このなかのいくつか
逗斜こ化栄た理して｀舒ふ足Sr. 及 IA'I牛1Ce．叫•Ce の測定之おこな→たのて＂報告する。
［試料］ ~Hif~,..e.研必→’ler 志使 Iヽ沖砧ber hlter 直集（/.2点／厄）
竪ホー 0 - I ゞット (O.S6""'-:i)這生旦ムステンレス契．組逸（5'. 6 メ 0．名m) 濯集
採双場所 1ま、 ＇ヽずれ屯佑古凡大学理栄告13 A tをの隋：J:. i.｀、あ 3 。

［化坦処3里法 A い｀＇浪’l定法］ r 紐測定主おこな.,たのち． Sr 乙し叶旦体ぇ加え．以下のよ
う 1;:~理 L t::.。岳

3N'王f'心oH こユユ和；；；・--lモニ竿ゴ面ロニ主ユlHO 澪印n二ニ二山和丸瓦'I:"..ち．
HUIJ. IJ. N,,co, HNO,/ --...., - Hぷ心 いL濯り定

r 
置，．

知m.HNo,' B~
丹沈晟'l:. SCaven3e 

H,so孔ユニエぬOH‘Ha‘Fe 一閲OH tこー一沿）レキング唸去
Na2c.o, 溶購 SCへven炉 Naや3 Iさ‘).pt足、日’Jた

• （吋玄，J記録）

回収した Ce は．井戸虹e検出缶‘‘r i泉逍り定とち＇こな.,t1 。 また Srli. Y ミルキ｀パ‘‘ぅ去 1 こ
と.,て'fOS心定登したのち｀仝紅棗這使して豆渡：登さち•こな.,た. (3正．滋体ツ
ンチしーツョンカウンクー（アロカ 7oIF-) 7'測定した．

［結果乙考寮］ 大気紛塵 I士 T... b. i.忌水は Ta. b. 2...松下物 1土 T心． 3 1こ滉Il 定誌更こ示す。｀＇
ずれ人 4 月 26 日,~ l't.. L た低で＇ち 3 。主た．試料採取蒔吐 Iナ 3 同位体比乞 F;i.1, 2. Iこ示

す。 これらの図とりるt．同位イ本比 11.低l ll.の試糾 Iこと~ 1i’ら，，き 1 ;1:. ,lヽさく、 一定て•ある．

全試料 Iこつヽヽて、％•左重サこして、牛月必 Blこち'lう 3 同位体比，，kah口干均さ求.ti ~ 1..、
応／唸＝ l <t. b :i. 0. 2.、 I引0/1“Ce. =[.45 :I: 0.06 'C.乞た。 Ce 紐応t'.. 1;!; 今まて｀‘に発表された
他乙の一致屯よ 19 ．これらのこ'l. I古杖惹斜の lt然t克尺が‘殆ーて’'あ 3 :.:.ここ界 l て＼\ ~。こ
れらり同位知しかぅ炉＂運絃期間註位史 L たここう、約 600 曰こなフた。（中f生み紐束 1本． 4X
炉 c云2S_1 、 23S山濃蔀良，3- I. l グ。乙して計燦 L t-:.) 

次 1ミ国．31こ、 大いり塵の ""SrりCe、和心'l 'IO B~ 、 ,03Ru Cl) 137Cs に対す 3放9す能J;L と示す。 B11.、S ャ．
Ce に大きな添勃の違ぃは b られな II が‘．比較のた ~l-:. 、未 L た Ru -c 1かi., t~ ＜奥仁て 19 る。
炉がら放出され 3 応 B心．Ce. Iさいと，，の炉upと L て脊幼 L たt老しられが保元条比 1本｀
5 月 8 日こ‘‘うさで＇ l~芹規則 l迂化成 l "tいる。 :...j,¥_ 1-;t戸がら放出さ八た乙きの棧雑な過程心~

和史した屯のて＇、あぅう。 て11)オ史、不女見月りな変秒がみられなくな 5 の Ii大た中の状散ゃ；昆合
によ，てある程呈皮カーな紐成にな，たた{I)こ思われ呑 O 5 月 10B 以後区今ふ＂，,\I~...由m
が東て 11 ~が｀．地球と一周 L て屯t‘ってさた｛のて991本な 11 。これ 1-;l;異なった組成の気団が

担次、9 て門ョ本に 9’) 遠 l たここさ示 l て 913 ．庄応採取時期(1) I司 l‘‘ 雨こ大気紛塵が必ず L

か‘，，やあさら•こし＇まさだお・、ぅ、 3 かわみちあき
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し一攻 L た傾向さ和ないこ'l:. Iキ、異なった組成の気団が垂直ぶ向にも存在.1 ~た，，ずあ
うう。 5 月 10 日以伎． Bt1. .Sr,Ce.が｀減少するのt Iれを 1::.Ru I本シ曾加している。如t ffl.rtic.le. I こ、 I呑乙
ん乙｀＇い» t'形成 1 れたえのや．逆 l叶坂い11)みて｀‘形成されたんのが｀ぁるこ報告々れてい 3
が｀、そのここ｀と関連が•あるtの乙，思われ 3 。 (Nature 廷l, l 'l2 (I如） B＾、Syf:e.が同じ｀よう l ：：蓋
発 L て放出された~,む舟i., Iこ< n 。む L 3 ：：れら l'i.爆発なビ‘1こよって放出されたIf)て＂お

ちう。 Fi1.41~. 狩Sr畑Ce 比い示した。これ主みるこ． 5 月 l4El 乙 29 日の雨 1 こ Ce の濃偉が＇認
(I)られ~. Sr'(_ Ce. 6\•溢夜 1::. ょ.,て {r^ctio叫ion 左受叶否こ'(. I本考2.... I::.<. ".放出時 1::. tこっ

た化栄反 Iたゃ、粒チ秒成の隈 Iこ如ぷo心tfon カヽ、お.こ., tこ叱のこ思われる。

Ta..b.1 
sampling time 

5/04 11 :53-5/04 18:25 
5/04 21:20-5/05 9:00 
5/06 18:25-5/07 10:00 
5/07 16:40-5/0811:00 
5/08 17:20-5/09 12:00 
5/11 9:37 -5/13 18:55 
5/18 9:41-5/19 15:30 
5/2116:51-5/2310:18 
5/26 17:47-5/27 16:12 

TA. b.2.雨水いtm直度(pC, /.()傾坦 I:.研直

89srｷ 905r 14lce 

2.66 士 0.029 0.145 ｱ 0.0057 0.22 士 0.053
1. 48 士 0.019 0.055 士 0.0075 0.16 士 0.098
2.68ｱ0.047 o. 132 士〇． 0046 1. 04 土 0.041
5.20 土 0.024 0.269ｱ 0.0030 0.79 士 0.023
0.24-3 ｱ 0.009? 0.015 士 0.0019 0.20 土Q .013

Tab.3P公下帽吋欠射非．湛皮(pGIぷ） 4月払日にわ,n値
89 _ 90_ 141_ 144 

Sr sr ce ce 
121 ｱ 3.2 5.1 ｱ 0.26 10 ｱ 4.4 8.8 士 3.2

410 土 3.5 21.2: 0.26 79.6 士 4.6 49 ｱ 4.1 

5/04 
5/06 
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5/19 
5/29 
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埠玲座の放灼食む浅度(pC;/103ぶ） 4月11,日に研5縫．
89sr 9Dsr 14lce 144ce 

60 士 3.6 5 士 2 6.7 士1. 4 8 土 4

46.6 土 0.96 2.0 士 0.43 6.6 土 0.49 2.9 士1. 4

23.6 土 0.70 1. 0 士 0.17 2.7>0.64 2.0 士 0.94
57.1 土 0.68 2.6 土 0.13 7.8 士 0.53 4.5 士1. 0
33.8 > o. 73 1. 5 土 0.12 7.1 士 0.71 4.4 士1. 1
68.9 士 0.27 3.50 士 0.044 1. 3• 0.55 9.6ｱ0. 71 
15. 7 士 0.71 Q .73 士 0.073 2.6 土 0.45 1. 4 士 0.42
1 1. 3 土 0.51 0.36 士 0.051 2.3 士 0.46 1. 3 士 0.42
12.4 士 0.29 0.50 士 0.043 1. 2 士 0.21 0.9ｱ0.3 
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0.66 土 0.038
0.55 士 0.028
0.12ｱ0.017 

1 
26 30 5 10 15 20 25 30 
Apr.  May 

Fii•1 試糾珠取叶におけ5”SrP°sr
枚射能J;l"..

x ；大気粉底 〇；雨水

ゃ

1

(

 

v. 
太
0

0.1 
26 30 5 10 15 20 25 30 
Apr May 

Fi)・ 2 註料採〗国時に研ぅ
141Ce／心 Ce 放け熊比

x ；大気粉度 0；酎水

10 

ーot
1
e
x
A
1
T
A
t
1
3
<
 

ー
，

( ~' S
Y

、

こ

v
.

7

、
、

< 

3
 

•• 

9
4

、

/ 

u

x

 

R

X

 

3
 

。
1

X

 

x
 

X
 

x
 

入

x
 

x
 

x
 

S
 c

 

-'‘ 
3
 a

 

ー
ー

a
 

ro ~
 

゜1
1
-

r

上a-
己゜

·
(• Q

 
0-

。 a (} 
0, 。

'" - Q 
l 

10 
-1 . 

1) () 

()’’ 

)

S

 

'

c

 

7
 

3
 

ー‘、

r
 

9

-

I

 s
 

, 
98

• . 
•• ー

・
・

1
5
r
)

2

3

 

—— 
0

0

 

1

1

 

. 141.  
Ce/137Cs 

I I 

15 20 

May 

F;;.3 ＊紐雇の 103Ru, 140区 OS.. 

及I,.'''4'Ce の'”(.s I寸甘す 3 放射
熊比。 4月以日 1-:. わけ｝値直．

• 

10 

ょ

25 

』

30 

> x
 

＞
、
・

。沿

命
•— 

0

0

5

 

2

1

 

6
8
 

t
V
I＼
はS

0
3
 

LO 

x
 

窟

15 20 
Mav 

牛

~"h 

。

25 ゜)O 
Fi 1.489ふf叫 Ce 枚的穀尤．
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x ；大気粉歴 0 ；雨Jl<..

FALLOUT FROM THE SOVIET REACTOR ACC IO ENT (2). CONTENTS OF STRONTIUM 

ISOTOPES AND CERIUM ISOTOPES. 

Faculty of Science, Nagoya University, Akira KAMIYA Michiaki 
FURUKAWA Radioisotope tenter, Nagoya University, Sadao KOJIMA 
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P24 ソ連原子力発電所事故による環境

試料中の人工加：年廷翠輝：の郡I定：
拿

（宮城県原子カセンター•宮城県庁） 0菊地秀夫•石川陽一
拿

末永紳ー•佐藻健一•佐藻信俊・湯田和郎・中村栄一

〔はじめに〕

原子力施設周辺の環境放射能モニタリングにおいて、環境試料中の人工放射性核種の測定
結果を評価するさいにその放射性核種がモニタリング対象施設から放出されたものかどうか

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

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

のパックグラウンドのレペルを大きく変化させた。事故で放出された人工放射性核種には比

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

工放射性核種からみた事故の影響をは握しておく必要がある。また、事故発生とともに実践

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

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

核種の測定から得られた知見について報告する。

〔試料採取および放射性核種の定蛋）

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

定法を採用した。 1 時間から 1 日間の吸引にはガラス識維口紙（東洋口紙：GB-lOOR) と活性炭

口紙（東洋口紙：CP-20) とを種々に組合せハイポリュウムエアサンプラ（吸引昼約lrrl／置in)を

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

枚、活性炭口紙（東洋口紙：CP-20) 1枚および活性炭カートリッジ（東洋口紙：CHC-50)2段でロ

ウボリュウムエアサンプラ（吸引量約40 似／直in)を用い浮遊じんを捕集し口紙を測定した。雨

水と牛乳（原乳）は直接マリネリビーカ（容盪約1. 6 .e)に入れ、または蒸発濃縮し測定した。

その他の試料についてはミキサで粉砕後直接マリネリピーカに入れ測定した。放射性核種の

定量にはゲルマニウム半導体検出器を用い「ゲルマニウム半導体検出器を用いた機器分折法」

（昭和 54年改訂科学技術庁）に準じたガンマ線スペクトロメトリをおこなった。

〔測定結果〕

今回の測定で比較的よく検出された核種のなかで事故時 (86年4月 26 日）に半減期補正する

と同位体比に一定の値が得られた。その結果を表に示す。試料数の多かった浮遊じんでは全

試料のうち49試料に”7Csと”鳴Csが検出されその比は2.3であった。この同位体比はほかの

きくちひでお•いしかわよういち・すえながしんいち・さとうけんいち

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

うな値であった。

浮遊じん中の放射性ヨウ素の測定からは以下に述べる結果がえられた。活性炭を含まない

ロ紙にもヨウ素が捕集されていた。活性炭口紙を組み込んだハイボリュウムエアサンプラで

の結果では明らかに長時間吸引の場合短時間吸引よリも低い値が得られた。また活性炭カー

トリッジ (60四rp X 20DD）内のヨウ素の分布は不均ーであった。

〔考察〕

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

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

放出されてからはその半減期で減衰するものばかりであり、同位体を除いた核種間の比率は

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

を意味する。

浮遊じん中のヨウ素の測定結果からはこの核種についてサンプリングおよび測定するうえ

で問題点のあることがわかった。浮遊ヨウ素は活性炭を含まない口紙には捕集されない（成

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

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

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

表 環境試料中の同位体比（事故時に補正した値）

試 料 名
1a7Cs/1a4Cs usCs/1 …Cs 129'fflTe/132Te 

試料数 比 試料数 比 試料数 比

浮 遊 じ ん 49 2.3土 0.6 14 0.50土 0.14 13 21 土 3

雨 水 3 2.1 土 0.4

゜ ゜ほうれん草 12 1.6土 0.4

゜ ゜よ も ぎ 3 2.0土 0.1 1 0.40 

゜牛乳（原乳） 5 1. 9士 0.6

゜ ゜ほんだわら 1 2.2 

゜ ゜ムラサキイガイ 1 1.9 

゜ ゜
MEASUREMENTS OF RADIONUCLIDES FROM THE REACTOR 

ACCIDENT IN USSR 

1oaRu/1osRu 

試料数 比

14 0.20土 0.07

゜゚
3 0.23土 0.01

゜゚
1 0.16 

Environmental Radioactivity Research Institute of Miyagi, 

Hideo KIKUCHI, Youichi ISHIKAWA, Shinichi SUENAGA, 

Kenichi SATOU, Nobutoshi SATOU, Kazurou YUDA 

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

（東北大金研•宮城県原子力安全対策室＊ •宮城県原子カセ•*)

0三倉通孝・三頭惣明・鈴木 進•滝島哲夫＊ •菊地秀夫＊＊ •石川陽一＊＊

◇序

チェルノブイリ原子力発電所事故が1988年 4月 28 日午前 1時23分（現地時間）に発生し、多母の放

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

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

ェ）レノブイリ原子力発電所 4号炉については、 Pu生産に有利とも言われるチャンネル型ウラン黒鉛炉
であるということ、 2.0 ％濃縮ウランを燃料としていることなどが知られている。しかし詳しい情報

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

特に 3つの放射性Cs (1 3 4 Cs, 1 3 6 Cs, 1 3 7 Cs) を認めることができた。これら 3種のCsの量比より、燃

料燃焼状態をある程度特徴付けることが可能である。

◇測定

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

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

1 3 1 I, 1 3 2 Te, 1 3 2 I, 9 9 Mo, 1 o 3 Ru, 1 o 6 Ru, 1 4 o La, 1 4 o Ba, などである。これらの核種は L. Devell(1) らの

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

った。測定された大気浮遊塵試料中のCs同位体の放射能比は、事故時に換算したところ 13 4Cs/13 7 Cs 

= 0.485 土 0.040, 136Cs/137Cs = 0.185 士 0.058 であった。また宮城県内で採取したよもぎ、松葉中

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

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

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

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

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

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

値と一致していた。

◇考察

1 3 7 Cs, 1 3 4 Cs, 1 3 6 Cs は各々次のような過程を経て原子炉中で生成される。 131 Csは核分裂のみによ

り生成される。 134Csは核分裂後、 133 Csの中性子捕獲によって生成され 1 3 4 Cs/1 3 7 Cs比はほぽ全照

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

である 13 5 Xeの中性子捕獲断面積が異常に大きいので（熱中性子に対して2.85xl06barn) 高中性子束

になると、 13 3 Cs から 3回の中性子捕獲により生成する 13 6Csの寄与も無視できなくなる。

さそうみちたか・みつがしらとしあき・すずきすすむ•たきしまてつお

きくちひでお•いしかわよういち
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また L. Devel 1:) らは熱出力 320万kりとして原子炉運転中のi :L l/ i 3::I の比が2.14であるとし、

事故発生吉刻を予測している。このことは事故時に~3 5 Uに対して 2 3 9 Puの核分裂が35％程度起こって

いることを示唆している。

事故を越した原子炉は1984年 12月に稼勁している。従って、燃料燃焼時問は約 500 日以下である。

以上のことを考え、燃料燃焼状忠を推定することとした。バラメータとしては燃焼時間、中性子フ

ラッグス、熱外中性子比をこった。反応海面積はMughabghab心：らによって報告されたものを用い、

また実効断面積に関してはWes tcottの式を用いて算出した。

図 1 は燃焼時間(t).300 日とした時の、中性子フ

ラックス（q>)と装荷燃料lg当りの： 3 5Cs生成昼 ，び

の関係を熟外中性子比(f)をバラメータとして示で

したものである。f=O の時に、りを大きくしても ], I _.--f=O.2 

一935cs昼が多くならないのは； 3 5Xeの (n, 'Y)反且

応による損失が原因である。熱外中性子反応が効 ー I /ぷ~ f=O.l 
m 

いてくるとPu生成羹が顕著に増加するので 13 5Xe ぎ炉

(n, y) 13 6 Xe による損失よりも全核分裂速度の ち

増大が効いて： 3 5 Csの盪が中と共に増加する。 ~ I 嘗ゴ-ご--- -"'-0 f=O 
占

13 6Csの親の 135Csがある程度苔積されないと、 注

測定した 1 3 6 Cs/1 3 7 Cs比を説明することができな

い。熱中性子だけと仮定した計算では 1 3 6 Cs/1 3 7 Cs. 103 

の放射能比は約10％を越えず、測定値を再現でき

なかった。

1Q13 1014 

Neutron Flux / n/crrf.sec 

測定した,3 4Cs/13 5Cs比と 1 3 6 Cs/1 3 7 Cs比を再 図 1. 燃料中の '.3 5Csの土戎号

現できるのはf=0.1では全照射量が約4.3Xl020n/cm2,

f =0.2では約7. 7X102 o n/c記の時であった。詳しい

計笠は現在漑続中である。

（文眼）

1. L.Devel I et al,}la ture 笙辻 192 15MAY1988 

2. S.F.Mughabghag, "Neutron Cross Section" vol.1-B(Academic Press Inc.) 1984 

ISOTOPIC RATIO OF RADIOACTIVE CESIUM 邸LEASED FROM THE REACTOR ACCIDENT 

AT CHERNOBYL 

The Research Institute for Iron, Steel and Other Metals,Tohoku University, 
Michitaka SASOH, Toshiaki MITSUGASHIRA, Shin SUZUKI 

Miyagi Prefectural Office, Tetsuo TAKISHIMA 
Environmental Radioactivity Research エnstitute of Miyagi 

Hideo KIKUCHI, Youichi ISH工KAWA
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p 2 6 f ► 1V J 7冴 lV浮、オ‘ガ象炎パ起囚ず＆環吃ヴの叔射‘1性該禅t1)
喝危い違彩範．

（祝印研） 叩譴t子， 天．窃茅爵

はじめ 1<

麿6年 5月及び＇ 6 )fに知氏幕屯む該心印約 2在応疇連痕麟計（印水，紘柔，
賢差，毎浮，土希）ヤの放和性挟津を年一平導体戌歩界ら国1/l 2 定覆レ仄。ソ連素恣亭孜
虚因奇?I 1}11 '応 I拉公，／九知，／32厖ー 132I 心·'ャ＼剃釦幻仄。まf-;)酋和ギ 2' Cl) /)II 
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