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1A01 

くはじめに＞

z32Th+pにおける核分裂片の角運動量(II)

（新潟大理・東北大サイクロ＊）

0安田健一郎斉藤大ili1ll 斉藤里栄後藤真一工藤久昭橋本哲夫

藤岡学＊ 篠塚勉＊ 藤田正広＊ 渡部あい＊

原子核分裂において、核分裂の持つ角運動量は、分裂時における分裂核の情報を反映

し原子核分裂の機構を解明する上で有川な量と考えられている。本研究室ではこれまで
に、 238U+p (24MeV) 及び232Th+p (24MeV) の系における核分裂片の核異性休生成比を測定し

1)2)3)4)分裂直後の分裂片の持つ角運動量を推定してきた。 2つの系を比較した結果、それ

ぞれの核種においてその差はほとんどないことがわかった。

今回は、今までの232Th+pの系における測定を引き続き行い、新たに測定された核種を
含めた比較を行ったので報告する。

く実験＞

実験は、東北大学サイクロトロンRI センターの IGISOL （イオンガイド型同位休分離装
置）を用いて行い、核種の同定・定量には2台のHPGe を川いたァ線スペクトロメトリー

によった。ターゲットには232Th を川い、陽子ビームのエネルギーを 24MeV とした。

＜結果と考察＞

核分裂片の角運動量は、分裂直後の核のスピン分布が統計分布

P(J )=P。 (2J+1) exp{-J (J+ 1) / <J2>} J =<J2> i/2 
rms 

に従うものとし、核の脱励起によるこの分布の再分配を GROGI-2計罪コードによリ計算

し、得られた核異性休生成比を再現するような一次分裂）＇iの角迎勅州を求めることで、

見積もった。ここで、角運動量の指標として、分布の幅Jrms をJTJいた。

これまで、 232Th+p (24MeV) の系で23核種についてのJ rmsが求められ、これを質景数に対

してプロットしたものがF ig. I である。 F ig. I から、質量数の大きい核種の方が、大きい
J rms を持つことがわかる。今回新たに2核種について得られたのでこれについても求めら
れた。 232Th+pと 23sU+pの系の比較のために、横軸にUの系のJrms、縦軸にThの系のJrms をと

リプロットしたものを F ig.2に示す。 F ig.2から、ほとんどの核種について、正の相関が
あることがわかる。これにより、誤差を考虚すると、これらの系においての角迎勁限の
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差はほとんどなく、核種固有の性質を反映すると考えられる。
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Fig. I Deduced Jrms of fission products 

produced in 24 Me V protons on 232Th 

く参考文献＞

I) M. Tanikawa et al. Z.Phys.A 347,53-62(1993) 

Fig.2 Correlation of Jrrns between 

238U and 232Th systems 

2) 斉藤ら

3) 斉藤ら

4) 斉藤ら

第 3 6 回放射化学討論会

第 3 7 回放射化学討論会

第 3 8 回放射化学討論会

IA08(1992) 

IA02(1993) 

IA07(1994) 

ANGULAR MOMENTUM OF FISSION PRODUCTES IN 232Th+p SYSTEM II 

Ken-ichirou YASUDA, Daisuke SAITO, Rie SAITO, Shin-ichi 

HASHIMOTO, Facul i tr of Science, Ni igata University, 

Manabu FUJ JOKA*, Tsutomu SHINODUKA*, Masahi ro FUJITA*, AI Watanabe*, 
Tohoku University Cyclotron Radioisotope Center*, 

GOTO, Hisaaki KUDO, Tetsuo 

have been measured the isomeric yield ratio of fission products in. 232Th+p(24MeV) 

system. The obtained isomeric yield ratios were converted to the i-nitial angular momenta o 「

fission fragments by assuming a statistical spin distribution. The de-exitation process was 

calculated with a modified GROGI-2 code. The deduced angular momenta were compared with those 

obtained in'238U+p(24McV) system. 

We 
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1A02 

【はじめに】

p + 232 Th 反応系における核分裂 1

一分裂片の質量ならびに運動エネルギー分布一

（東大理1、原研久都立大理叉新潟大理久金沢大理尺東北大核理研見

阪大理八 Hallym Univ.8) 

〇谷川勝至1、西中一朗久大浦泰嗣久永目諭一郎久塚田和明久市川進一久
池添博久趙宇亮叉末木啓介叉中原弘道叉工藤久昭久浜島靖典尺大槻勤尺
高宮幸一7、Y.H.Chung8

Double-TOF 法を用いたこれまでの実験によって、軽アクチナイドの低エネルギー陽子誘起核

分裂における分裂片の全運動エネルギー (TKE) 分布には 2 つの成分があることが実験的に見い

だされた [1, 2] 。 2 つの成分の内、低い TKE を示す部分の平均値は Viola の Systematics [3] に一

致することから液滴的な変形を経る対称分裂と考えられ、高い TKE を持つ分布は殻構造に影響さ

れた非対称分裂に対応すると理解されている。

本研究ではこのような TKE 分布の構造が反応系の励起エネルギーとともにどのように変化す

るのか、また非対称および対称分裂のそれぞれの部分における励起関数を調べることを目的とし

て実験を行ったので報告する。
【実験】

実験は日本原子力研究所のタンデムヴァンデグラフ加速器 •R- 1 コースに設置されている直

径 120 cm の大型散乱槽で行った。ターゲットは 20 µg/c1記のカーボン箔に232 Th を 70 µg/cr研真

空蒸着したものを用いた。 TOF 用の検出器にはカーボン箔（30 µg/cmりと MCP を組み合わせ

たタイプを使用し、片方のストップ側には立体角の大きな 2 次元位置感応型の平行平板アバラン

シュ・カウンター (PPAC) を配置した。またストップ側の TOF 信号検出器の後方には 300 mm2 

の SSD を置き、分裂片の運動エネルギーを TOF とは別に独立して測定出来るようにした。 TOF
の飛行距離は 55 cm と 50 cm であった。分裂片の速度および SSD のエネルギーの較正には127 I 

ビームと Agなどのターゲットを使った弾性散乱で行った。陽子の入射エネルギーは、これまでに

13.2 • 14.3 • 1.5.7 MeV の 3 点について実験した。

【結果と考察l

Fig. 1 に Ep = 15.7 MeV における、質量数が 131 と 132 にゲートをかけた分裂片の TKE 分

布を示す。 TKE が 165 MeV の付近に’'肩’のあることがわかる。この分布を 2 つのガウス分布で
フィッティングし、その最適結果を線で結んで表した。ガウスフィッティングにおいて、低い TKE
分布の幅だけは A= 115~120 で 1 成分フィットした結果を用い、それ以外はフリーパラメー

ターとした。それぞれの質量数について TKE 分布をフィッティングして 2 つに分離し、その面

積から分裂片の質量分布を 2 つの部分に分けて表したのが Fig. 2 である。非対称および対称分裂

部分の収率が連続的に変化していることが分かる。こうした傾向はイベント数が少ないものの、

Ep = 13.2 MeV でも認められた。

なお入射エネルギー 14.3 MeV については現在解析中である。講濱では 14.3MeV を含む 3 点

の励起エネルギーについて、 TKE 分布の構造の変化や非対称·対称分裂部分の励起関数などにつ

いて議論する予定である。

【参考文献】

(1) T.Ohtsuki et al., Phys. Rev. Lett．，紐， 17(1991).
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[2] 大槻ら，第 35 回放射化学討論会、 1A04(1991).

[3] V.E.Viola et a.I., Phys. Rev., 凶l， 1550(1985).
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Fig. 1 TKE distribution in case of A = 
131 + 132 at Ep = 15.7 MeV. 

Fig. 2 Decomposition of mass yield curve according 

to the each TKE distribution at Ep = 15.7 MeV. 
The cross and triangle points correcpond to asymｭ

metric and symmetric mass division, respectively. 

FISSION OF p + 232Th SYSTEM 1 -Fragment Mass and Kinetic Energy Distributions -

Masashi TANIKAWA School of Science, University of Tokyo 

Ichirou NISHINAKA, Yasuji OURA, Yuichirou NAGAME, Kazuaki TSUKADA, Shinichi 

ICHIKAWA, Hiroshi IKEZOE Japan Atomic Energy Research Institute 

Yu Liang ZHAO, Keisuke SUEKI, Hiromichi NAKAHARA Faculty of Science, Tokyo Metroｭ

poritan University 

Hisaaki KUDO Faculty of Science, Niigata University 

Yasunori.HAMAJIMA Faculty of Science, Kanazawa University 
Tsutomu OHTSUKI Laboratory of Nuclear Science, Tohoku University 
Kouichi TAKAMIYA Faculty of Science, Osaka University 
Yong H. Chung Hallym University 

In the fission of p + 232Th, we studied on the fragment mass and kinetic energy disributions 

at Ep = 13.2, 14.3, 1.5.7 MeV by using double-TOF method. The binary structure of TKE 

distribution was found in Ep = 13.2 and 1-5.7 IvieV. The analysis of Ep = 14.3 MeV is now in 

progress. We are going to discuss the excitation function of asymmetric and symmetric mass 

division in this symposium. 
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1A03 P + 232Th 反応系における核分裂 lI

一分裂片からの中性子放出一

（原研＼都立大2，新潟大凡金沢大［東北大核理研見東大見阪大7, Hallym Univ.8) 

0西中一朗＼永目諭一郎＼大浦泰嗣＼塚田和明＼市川進一＼池添博＼中原弘道2,

末木啓介2，趙宇亮2，工藤久昭丸浜島靖典4，大槻勤凡谷川勝至見高宮幸一7,

Y.H.Chun研

核分裂において生成するエネルギーは，全運動エネルギー (TKE) と分裂片の励起エネルギーの

和であり，分裂片の励起エネルギーは主として中性子とッ線によって分裂核から放出される．そこ

で， TKE と放出中性子数の相関を調べることは核分裂機構の研究において重要である．

一般に，アクチノイド領域の核分裂では分裂片の質量数の関数としての平均の放出中性子数に

"Saw-tooth" と呼ばれる構造が存在し，分裂片の核構造あるいは核分裂過程を反映していると推察

されている．

また近年，アクチノイド領域で Bimodal fission の研究が様々な反応系や実験方法によってなされ

ている．本研究グループにおいても， p + 232Th 系において，飛行時間法 (TOF) を用いて分裂

片の全運動エネルギー (TKE) を測定し， Bimodal fission の検証を行ってきた．［1,2)

本発表では，放出中性子数と分裂片の質量数の相関と，分裂片の TKE 分布に観測された Bimodal

fission の構造との関係や，入射エネルギー (13.2, 14.3, 15.7 MeV) 依存性について検討する．

実験方法の詳細は前講演に報告した．［2]

図 1 には Ep = 15.7 MeV の実験データ (7.2 x 104 events) を分裂片対の速度間の等高図として示

した．等高線は高さを 10 等分している．

放出中性子数（D) は中性子放出前の 1 次分裂片の質量数 (m;) と放出後の 2 次分裂片の質量数

(mi)の差からもとめた．

ii= m;-mi. (1) 

1 次分裂片の質量数 (m;) は同時計測飛行時間法 (double-TOF) で測定した分裂片対の速度 (vi ,Vj)

から次式よりもとめた．
Vj 

叫＝――-Acn,(i =l,2, j =3- i). (2) 
功十 Vj

ここで Acnは複合核の質量数で， 1)複合核からの核分裂であること， 2) 分裂片の平均速度は分裂

片の中性子放出によって変化しないという 2 つの仮定に基づいている．

また， 2 次分裂片の質量数は (mi)は測定した速度（ Vi)と運動エネルギー (Ei)からもとめた．

2Ei 
加＝~,(i =l,2).

vi 
(3) 
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結果の詳細及びTKE や入射エネルギーとの相関などについては講演で議論する予定である．
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Fig.I. Contour diagram of velocity-velocity distribution for the fission in the p + 232Th 
at Ep = 15.7 MeV. 

References 
1. T.Ohtsuki et al., Phys.Rev., 66, 17 (1991). 
2. 谷川他，第 39 回放射化学討論会 1A02(1995).

Fission of p + 232Th system II -Neutron emission from fission fragments. 

Ichiro NISHINAKA, Yuichiro NAGAME, Kazuaki TSUKADA, Yasuji OURA, 

Shin-ichi ICHIKAWA, Hiroshi IKEZOE, Japan Atomic Energy Research Institute, 
Hiromichi NAKAHARA, Keisuke SUEKI, Zhao Yuliang, Faculty of Science, Tokyo Metropolitan 
University, 
Hisaaki KUDO, Faculty of Science, Niigata University, 
Yasunori HAMAJIMA, Faculty of Science, Kanazawa University, 
Tsutomu OHTSUKI, Laboratory of Nuclear Science, Tohoku University, 
:Masashi TANIKAWA, School of Science, The University of Tokyo, 
Kouichi TAKAMIYA, Faculty of Science, Osaka University, 
Y.H.Chung, Faculty of Science, Hallym University. 

Neutron multiplicity as a function of fragment mass was measured for the p + 232Th fission at 

Ep = 13.2, 14.3 and 15.7 MeV by using a double-TOP technique. In this report, we will discuss 
the relationship between neutron multiplicity as a function of the fission fragment mass and TKE 

distribution, and its incident beam energy dependence. 
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1A04 7Li+232Th反応とP+238U反応によって生成する239Npの質星分裂の相異性

（都立大理）〇趙宇亮、末木啓介、中原弘道
（東大理） 谷川勝至、
（原研） 永目諭一郎、西中一朗、塚田和明

1 はじめに
反応系の持つ角運動輩が原子核分裂の過程に与える影響は未だに明らかになっていないが、こ
の影響の及ぶものとしては大別すると以下の3点が考えられる。
(1)核分裂障壁とそれにともなう中性子放出と核分裂との競争過程。
(2) 分裂する原子核の変形エネルギーと変形過程。
(3) 複合核の脱励起の様式（分裂や中性子放出を除く），例えば，荷電粒子の放出など
本研究では特に第2の影響を調べることを目的とした。
これまでに角運動量の影響についての研究として報告されているのはpreactinide核であるが[I] 、
アクチノイド標的核とアクチノイド複合核に関する報告文献は非常に少ない[2]。このことの主た
る要因として、同じアクチノイドの複合核を異なる反応系から生成させることが困難であること
が挙げられる。しかし、一般には、角運動量の差が大きなるような反応条件では入射粒子の種類
やエネルギーによっては、複雑な核反応チャンネルが開かれるためpreactinide核であれ、 actinide
核であれ、いずれの場合でも単純に同じ複合核の結果として比較することは出来なくなってしま
う難しさが生じる。
2 実験

7Liに誘起された232'Jbの反応と陽子誘起による 238Uの反応の実験は東京大学原子核研究所SFサイ
クロトロンと日本原子力研究所タンデム加速器で放射化学的方法を用いて行なった。実験の励起
エネルギー及び複合核の持つ平均角運動量(L)をTable 1 にまとめた。

Table 1. Excitation energies and corresponding mean angular momentum in the reaction systems of 
7Li+232Th and p+238U. 

Ex(MeV) 30.0 33.5 35.0 36.8 40.0 43.2 45.0 46.1 
7Li+232Th (L) 6.7 8.0 9.6 11.3 13.9 16. I 17.3 17.9 

Ex(MeV) 28.6 30.0 31.5 32.4 33.5 34.7 36.0 37.0 38.0 39.0 40.0 
p+238U (L) 4.7 5.0 5.2 5.4 5.6 5.8 6.0 6.2 6.3 6.4 6.6 

3 結果と討論
実験結果として、 Fig.1にはいくつかの典型的な対称質量分裂の生成物の収率(Ys) と非対称質量

分裂生成物の収率(Y.) との比をプロットした。 Ys(Ao!Ya(Aj)の値の複合核励起エネルギー依存性は
両反応系で異なる。また、質量収率曲線のvalleyとpeakの比 (Fig.2)及び非対称質景収率皿線の
FWHM (Fig.3)なども顕著な差異が存在することを示している。 7Li+232To反応の coulomb barrier 

以下のデータを除けば、両反応系で起きた核分裂の質量分割結果に差異が存在することが分か
る。 講演では以上の実験結果にもとづいて、陽子、 7Li誘起反応それぞれにおける複合核過程以
外の反応の影響を考慮しながら、角運動量が核分裂の質量分割にどのよな影響を与えるかを検討
する。

References 
(1] 例として、 M.Tanikayra et. al．，第38回放射化学討論会(1994, 静岡）1A12.

G.G. Chubaryan, et. al., Phys. At. Nucl., 56, 286(1993) 
[2] G.P. Ford et.al., Bull. Am. Phys. Seo. 6, 376(1964) 
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Fig.1 Measured fission yield Y 5(Ai) of some symmetric products to Y 8(Aj) of some asymmetric products produced 
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Fig.2 Measured valley to peak ratio of mass yield Fig.3 FWHM of mass yield curves, symbol 
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DIFFERENCE OF MASS DIVISION PHENOMENA IN FISSION INDUCED BY 7Li+232Th AND 
p+238U REACTIONS 

Yuliang ZHAO, Keisuke SUEKI, Hiromichi NAKAHARA, Faculty of Science, Tokyo Metro. Univ. 

Masashi TANIKA WA, School of Science, Univ. of Tokyo. 
Yuichiro NAGAME, Ichiro NISHINAKA, Kazuaki TSUKADA, Japan Atom. Ener. Resear. Inst 

The effects of angular momentum on mass division of nuclear fission processes has been 
radiochemically studied upon the reaction systems of 7Li+232Th and p+238U which are expected to 
form the same compound nucleus of 239Np at the excitation energy range of 30 to 46MeV. The 
obvious difference in the chracteristics of mass yield curves, sach as the peak-to-valley ratio and 
FWHM, were observed between the two reaction systems. The effects of angular momentum on 
mass division phenomena in fission are conjectured after estimating the contributions of nonｭ
compound-like reactions following by fission. 
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1A05 

［はじめに］

235uの熱中性子誘起核分裂のTOF測定

（阪大理） 0高宮幸一、井上貴和、横山明彦、高橋成人、斎藤直、
馬場宏

（京大炉） 中込良廣

我々はこれまで233U 、 235U 、 239 p U の熱中性子誘起核分裂について、二重エネルギー

法による測定を行い、アクチノイド核種の低エネルギー核分裂についての考察を行って

きた。この結果アクチノイド核種の低エネルギー核分裂について、核分裂片の運動エネ
ルギー分布などに陽子の偶奇効果などの微細構造が存在していることが確認され、核分
裂にいくつかのモードが存在するとした、 B r o s a ら 1) のマルチモード核分裂機構に
ついては否定的な結果が得られた。今回この微細構造についてさらに詳細にわたる考察
を行うために、我々は235u の熱中性子誘起核分裂事象について時間応答特性にすぐれた

有機薄膜シンチレーターを用いたTOF測定を行った。

［実験］
実験は京都大学原子炉実験所スーパーミラー中性子導管設備を用いて行い、厚さ約13

ｵ g/ C m2の235U ターゲットに約6X 107 n cm―2 いの強度の熱中性子を照射することに

より、約16,000イベントの核分裂事象のTOF測定を行った。測定はスタート検出器に
有機薄膜シンチレーター (NE 1 0 2) を用い、ストップ検出器にシリコン表面障壁型

検出器を用いた二重速度二重エネルギー法 (2 V2  E法）で行った。この実験系での時
間分解能は約400 p s であることは以前の発表2) で報告した。
［結果］
この方法による測定では、即発中性子放出の前後での核分裂片の質量及び運動エネル

ギーの測定ができるので、即発中性子数を間接的に測定することが可能である。この結

果得られた各質量毎の平均即発中性子数の分布をFig. 1 に示す。 Fig. 1 に白丸で示したの

はTerrell 3) の中性子の直接測定で得られた測定値であり、今回の実験で得られた値は主
要部分で良い一致を示しており、高い精度での測定ができたことが分かる。
［考察］
我々は前回と同様核分裂片の運動エネルギー分布の微細構造についても考察を行った
が、前回同様、運動エネルギー分布の軽核分裂片領域で偶数電荷を持つ核分裂片の質量
位置で核分裂片が高い運動エネルギーを持っていることが確認され、陽子の偶奇効果が

低励起核分裂片に影響を及ぼしていることが分かった。更に今回は即発中性子数が核分

裂片の励起エネルギーを表わす良い指標になることに注目して、放出された即発中性子
数毎に測定された物理量の考察を行った。 Fig.2は全即発中性子数毎の質量分布を表ゎ
している。その結果全即発中性子数が 4 個から 6 個と多い、つまり励起エネルギーが高

い領域では質量分布はなだらかな分布になるが、全即発中性子数が 2個から 3 個と少な
く核分裂片の励起エネルギーが小さくなってくると、偶数電荷の核分裂片の収量が奇数
電荷を持つ核分裂片の収量より大きくなる。さらに中性子数が少なくなる低励起の領域

では偶数質量の核分裂片の収量が奇数電荷のそれより大きくなることがわかった。この
ことは励起エネルギーの小さい核分裂では陽子や中性子の偶奇効果が顕著に現われ、高

励起になるにつれてその効果が失われていくということを示している。
この結果から即発中性子数がsci ss ion時の核分裂片の変形度と、また微細構造が核分
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裂片の内部励起エネルギーと関連づけて考えられる。つまり 235uの熱中性子誘起核分裂
において、特に核分裂片の変形度の小さい時には内部励起エネルギーが小さく、陽子及
び中性子の偶奇効果が顕著に現れることがわかった。
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Fig.2 The primary fragment mass 
distributions separated according 

to bins of total prompt neutrons. 
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TOF Measurement for Thermal-Neutron-Induced Fission of叩

Koichi TAKAMIYA, Takakazu INOUE, Akihiko YOKOYAMA, Naruto TAKAHASHI, 

Tadashi SAITO, Hiroshi BABA 

Faculty of Science, Osaka University 
Y oshihiro NAKAGOl'vIE 

Kyoto University Research Reactor Institute 

Fragments from the thermal neutron induced fission of 235U were measured by a double-velocity 

and double-energy method using plastic thin film scintillators and silicon surface barrier detectors. 

We collected about 16,000 fission events during about 110 hours in the measurement. We 

obtained the primary and secondary mass distributions, fragment kinetic energies and neutron 

multiplicity. We separated the fragment mass distribution according to appropriate bins of the 
number of prompt neutrons. We found both proton and neutron even-odd effects in the low 

excitation-energy events, while only the proton even-odd effect was found in the high excitationｭ

energy events. 
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1A06 TOF 測定による252Cfの自発核分裂の研究

（阪大理） 0井上貴和・高宮幸ー・横山明彦・高橋成人・斎藤直・馬場宏

［緒言］

我々は、アクチJイド核種の自発核分裂及び熱中性子誘起核分裂のような低エネルギー核分
裂のマルチモード機構を検証するために、これまで233u, 23su, および 239pu の熱中性子誘

起核分裂や252Cfの自発核分裂を二重エネルギー法を用いて測定を行なってきた。そして、

より分解能の高いデークを得るために有機薄膜シンチレークー (TFD) を用いた TOF 装置

を開発し1) 、二重速度測定を行なった2)。今回、 Start detector に TFD, Stop detector にシ
リコン表面障壁型検出器 (SSB) を用いた二重速度二重エネルギー法を用いた測定を2s2cf自

発核分裂について行い、さらに Stop detector の片側に位置感応型シリコン表面障壁型検出

器 (PSD) を用いた測定を行った。これにより測定システムの精度を調べるとともに、即発

中性子と分裂片の相関について考察を行った。

［実験］

線源は252Cfを Niフォイルに電藩したものを用い、 2s2cf線源から生成した一対の核分裂片

の運動エネルギー、 Start, Stop detector 間の飛行時間差を測定した。また、 PSD を用いた

実験においては、核分裂片運動エネルギーとともに分裂片の入射位置を測定した。測定した

デークから核分裂片毎の核分裂片質量、運動エネルギー、即発中性子数、そして核分裂時の

核分裂片の角度相関を得た。

［結果と考察］

測定された運動エネルギー分布の軽核領域に、陽子の偶奇効果の存在が確認できたが、これ

は測定の分解能の精度を表す。 Figure 1 の黒丸にに示される即発中性子分布は、白丸によっ

て示される Terrell の直接測定による値3) と良い一致を見せている。核分裂片から放出され

る即発中性子は、その励起エネルギーを表すよい尺度として用いられている。即発中性子数

毎の質撮分布について検討した。その結果、全即発中性子数の少ない、すなわち核の励起工

ネルギーの低い状態においては陽子の偶奇効果がより顕著に示されていることがわかった。

PSD を用いて測定した、核分裂片の角度相関を 180°からのずれとして Figure 2 に示した。

中性子の放出が等方的という仮定で計算した Monte Carlo Simulation による分布が、 0.6 度

付近にピークを持つ構造になっているのに対し、より広いひろがりを持つ分布になってい

る。このことから、中性子放出の角度異方性や中性子放出時の分裂片の加速状態などの影響

について検討する。
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Figure 2: The fragment angular distibution. 
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Monte Carlo Simulation, while closed circles 

indicates the data of this work. 

THE STUDIES ON  SPONTANEOUS FISSION OF 252 CF 

BY A TOF MESEARMENT 

Takakazu INOUE, Koichi TAKAMIYA, Akihiko YOKOYAMA, Naruto TAKAHASHI, 

Tadashi SAITO,and Hiroshi BABA 

Faculty of Science, Osaka University 

We have studied on the spontaneous and the thermal-neutron-induced fissions of actinide 

nuclei by the double-energy method. To make fine structure clearer, we carried out an 

experiment using thin films of plastic scintillator (TFD) and silicon surface barrier detectors 

(SSB). We also used a position sensitive silicon surface barrier detector (PSD) in order to 

measure the fragments angular distribution. We confirmed existence of the proton odd-even 

effect in the kinetic energy distribution. The number of prompt neutrons is utilized as a 

good measure of the excitation energy of compound nuclei. The distribution of the prompt 

neutron number is in good agreement with the direct measurement data by Terrel. Angular 

correlation data were compared with the calculated correlation by Monte Calro Simulation. 

The present observations seems to the effect of the prompt neutron angular anisotropy. 
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1A07* 238U+12c反応系に見られる速い核分裂

（阪大理） 0馬場宏・杜明進・高橋成人・横山明彦・斎藤直

［目的］ アクチニドの重イオン誘起核分裂は入射エネルギーの増加と共に複雑な様相を呈し、
様々な異なる反応機構の混在が認められる。特に入射エネルギーが高くなると、高い軌道角運

動量を伴う入射波に対しては核分裂障壁の低下の影響が現われ、ついには核分裂障壁が消滅

した状態で起こるfast fission が問題になる。fast fiss ion については Ngo ら 1) によって論

じられたが、サドル点を経由する通常の核分裂との間で明確な差異を与えるような観測は困

難である。本講演では、 238U の12c誘起核分裂生成物の放射化学的測定により、fast fission 
の様相を調べることを目的とする。

［実験］ 238U クーゲットは 5.8µm の Al 箔上への劣化ウランの電瘤により作成した。クーゲッ

トの厚みは約 lmg/cm2の程度であった。照射は大阪大学核物理研究センクーAVF サイクロ

トロンの I コース気送管照射装置で行った。入射エネルギーはクーゲット位置で 110,130 及び

140MeV の 3 点を選んだ。照射は長寿命核種用に 2 時間、短寿命核種に 20 分行った後、非破
壊でくり返し r 線スペクトロメトリーにかけ、 BOB コードを主体とする解析プログラムに

より生成核種の同定定量を行った。又、別に照射したクーゲットについて希土類元素とヨウ素

を化学分離したのち、それぞれ r 線スペクトロメトリーにより核種の同定定量を行った。以上

の手法により観測された各核種毎に求めた照射終了時の値について照射中のgrowth-decay

に対する補正を加え、最終的に独立収率および部分集積収率を求めた。

［結果］ 162ヶの核分裂生成核種について独立収率又は部分集積収率が得られた。それらの

うち、 3ヶ以上の同重体について収率が求められた mass chain について電荷分散を決定し

た。そのような mass chain は llOMeV で 1 ヶ、 130MeV で 8 ヶ、 140MeV に対して 10 ヶ得

られたが、いずれの場合も質量数 132 及び 134 は単ーではなく 2 種の電荷分散の重ね合わせ

になっていることが結論された。ここで観測された付加的な電荷分散は、核分裂片の角度相

関その他のデークから12c からの0が部分的に融合した不完全融合核分裂によるものであり、

重翼のダブルマジック周辺において両者の電荷分布が異なるものであることが明らかにされ

た。質量数 132 と 134 を除く他の mass chain について得られた電荷分散の幅を質量数 A に

対してプロットした図を第 1 圏に示す。第 1 図から、電荷分散の幅は極端に非対称性の大き

い分割を除けば一定と見なすことができ、その平均値は以前に低いエネルギー城で求めた値

と一致することがわかる。除外した大きな非対称分割においては、有意の差を持って大きな

分散になっていると結論される。

2
 

Fig.l. Charge dispersion width plotted 

versus A. o: 130MeV, •: 140MeV. 
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次に、こうして求めた電荷分散及び電荷分布を基に各質量毎の全鎖列収率を求めてプロッ
トした。 130MeV のデークを第 2 図に示す。主たる成分として完全融合核分裂と不完全融合

核分裂からの生成物の分布が見られるが、特徴的なのは前者が頂上の非常に平坦な幅の広い
質量分布曲線になっている点で、これは今回の 3 つのエネルギー点において共通に認められ

る。質量分布曲線が通常考えられているような単一のガウス曲線ではなくむしろ近接する 2
つのガウス曲線の重ね合わせとしてより良く再現されることが 90MeV 以下の入射エネルギー

の場合に指摘2) されていたが、今回の結果は 2 つのガウス曲線の重ね合わせと見なすよりは
むしろ台形に近い単一の分布曲線と考えるべきであることを示しているように見える。

2soc fにおいて核分裂障壁が 0 になる角運動量£田は 60n であり 3) 、 £max = £Bfになる励
起エネルギーはおよそ llOMeV である。したがって今回のエネルギー領域のうち 130 及び

140MeV の場合fast fission の寄与があることになり llOMeV でも僅かの寄与があると考え

られる。第 2 図中に入射エネルギー 89MeV の相対質量分布を破線で、 llOMeV のそれを一

点鎖線で示してある。以上の結果をもとにfast fission の影響について考察を加える。
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Fig.2. Mass yield distribution at 130-MeV 

incident energy. Circles represent the toｭ

tal chain yields evaluated from cumulative 

yields while triangle give those from indepenｭ

dent yields. Full lines are the distributions 
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FAST FISSION OBSERVED IN THE (238U + 12C) REACTION SYSTEM 

Hiroshi BABA, Ming-Chin DUH, Naruto TAKAHASHI, Akihiko YOKOYAMA, 

Tadashi SAITO, 

Faculty of Science, Osaka University 

Fission of 238U induced by 12C with incident energies of 110, 130 and 140 MeV was 

radiochemically studied to investigate the feature of fa.st fission. The effect of fa.st fission 

was observed in the charge dispersion and the fragment mass-yield distribution by carefully 

identifying major contributions from complete-and incomplete-fusion fission. 
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1A08 中重核領域における冗放出光核反応収率の標的核質量依存性
（金沢大理・原研1 •東大核研2. 追手門大経3. 名古屋大理り
0羽場宏光・松村 宏•吉田幸市・宮本ユタカ・坂本 浩
・大浦泰嗣 1. 柴田誠一2. 藤原一郎3. 古川路明4

【序】光子と原子核の相互作用は，光子エネルギーにより共嗚的に起こる． エネルギーが
140MeVを越えると光子は核内核子を (3,3)共鳴で励起し，△アイソバーを生じる．これは直
ちに冗中間子と核子に壊変する('}'tp→△十→冗十+n, -ytp→△＋→冗°tp ,'}'+n →△°→

冗―tp ,'}'+n→△°→冗 o+n). 荷電冗中間子と核子は核内カスケードー蒸発過程を引き起
こし，その結果様々な残留核が生成する．この残留核を調べることで，核内核子の情報を引
き出すことが期待できる．我々のグループは以前より，冗放出光核反応のうち('}'，冗―xn) と
('}',冗うの生成収率Y(E。)を， エネルギー (E。 =30~1200MeV)及び標的核質量い (7L i ~209B i)
の関数として調べてきた． x=Oつまり中性子放出を伴わない('}'，冗ー）と('}'，冗うの場合， At
=30~200では，ともにY(Eo) はAdこ依存せず('}'，冗一） I （'}'」戸）収率比は約 6であること，ま
た， x;:;: 1 つまり中性子放出を伴う('}'，冗―xn)(x=l~9)の場合， Y(Eo) はX及びAtに強く依存し，
Atの増加とともに急速に増加し． A t；；；；；； 150でほぼ一定になることを見出しナこ[1 l ・しヵ北,'後
者の中性子放出を伴う反応のY(E。)は， At< 127では． 51v,59Coでのx=2,3, 69Yでのx= l, 2, 3 
での値だけが頼りであった．
そこで． At <l27の領域での様子を明らかにするため．新たな標的核も加え，この領域で

のデータ蓄積を続けてきた． 本討論会では， 56Fe( y，冗―n)ssco, 59Co('}'. 冗―xn)59-xN i
(x=2,3), 63Cu （ぅ''冗― n)62Zn, 7sAs( 'Y,冗双n)75-xse(x=O, 2, 3, 4, 5), 69Y('}', 冗―xn)8 9 -x Zr 
(x=O~5), 109Ag('}',冗―xn)109-xcd(x=2,4,5), 115ln( -y,冗―n)115-xsn(x=2,4,5)反応の収

率測定結果を報告し． これまでの他の標的の結果と合わせて全体像を議論する．ここに記
した標的のうちCo,Y,A g ,Inに関しては，それぞれ [2]. [3], [4]. [4] において実験の詳細は報
告した． 59Co ('}',冗―xn)59-xN i (x=2,3)ついては， Co標的中に不純物として含まれる Niによ
って既報収率値が過剰評価されていることが明らかとなった． 89y(y．冗―xn)69-xzr におい

ては既報のx=O~3に加えてx=4,5が新たに測定された． Ag, Inに関しては測定値を蓄積した．
Fe.cu.As は，今回新たに標的として加えた．因に．凡＞ 127での他のいくつかの標的（175Lu,
138Ba)の場合の再確認も行い．或いは継続中であり今回の議論の基に含める．
【実験】 Fe,Cu,Agの金属板と加圧成型したCo,As2゜かわOs, I n2島の円盤をそれぞれビームモ
ニターのAu板またはAl板と共に，東北大核理研300MeV電子 LINAC及び東大核研1.3Ge V電子シ
ンクロトロンから得られる制動放射線で照射した．照射後， Co,As,Y,Ag ,ln標的から目的核
種を化学分離後，その他は非破壊でァ線スペクトロメトリーを行った．実験及び解析の詳細
は前報のとおりである [5].

【結果と考察】今回， 99.99％のCoを用いて得られた 59Co( 'Y．冗―xn)59-xNiの収率値は．上限
値ではあるが． E 。＝800MeVでx=2,3 についてそれぞれ14. l. 2µb/eq.q.となった． これは．
99.0~99.9%Coによる既報の収率値57 士 10, 2] 士 5µb/eq. q.に比べてかなり低く．さらに，
59Co より軽い51Vの s1 y(-y,冗―xn)51-xcr(x=2, 3)反応の対応する収率より低く． Atの増加に

対してY(E。)がここで一旦減少するという結果となった．冗―の生成が'Y +n →△°→冗―tpの
素過程によることから． Y(Eo) は中性子数 (N)に依存すると考えて良いが59C0の異常を説明す
ることはできない．

ところで．入射光子が核内の中性子と陽子のどちらに吸収されるかは核内陽子数 (P)及び
中性子数 (N)の両方に依存するはずである．そのように考えて． Y(Eo)を核内中性子数と陽子
数の比(N/Z) に対してプロットしてみた (F ig .l;E 。 =800MeVの例）ところ A t =59での逆転は消え
た．黒印は．今回得られた収率である．放出中性子数の等しいものを同じ記号で示し実線で
内外挿した．ここで注目すべき点は， 51V と 59Coの位置の逆転解消は， 59C0の N/Z =l.185の値

が51Vの1. 217 よりも小さいことによる．従って，（'Y'冗―xn)収率を N/Zの関数として表すと，
これまでに得られた実験値は． F ig. 1 に見られるようにスムーズな曲線で近似される．収率
は． x= 1 へ 9 までほぽ規則的に同じような傾向を示す．つまり．放出中性子数x毎にみるとあ
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る N/Zのところで反応は急激に立ち上が
り．やがて一定値を示す（但し． E。＝ 250
MeVではさらに大きいN/Zで減少する）．•
曲線が立ち上がり始める N/Zは xが増える
ほど大きくなっていき．収率が一定にな
る N/Zも Xが増えるに従い大きくなってい

＜．この傾向を定量的にみるため，各xに
ついて図中の曲線がlµ b/eQ. Q．を超える
N/Zのところを反応の起こりはじめとし
て考えてみると，そのN/Zは x(=l~7) に
関して直線関係がある．但し， x=Oでは

この関係値より高いN/Z, x=9ではより低
いN/Zで反応がはじまる．
結論として． （y,冗―xn)反応収率は

Atまたは Nに比べてN/Zによりスムーズに
依存しているようである．これは，（'Y •. 
冗―xn)反応収率が単に素過程から考えて
中性子数だけに依存するのではなく，光
吸収の段階で，（y，冗―xnyp), ('Y，冗十
xnyp),（ァ，冗 0xnyp)の 3 つの反応の競
合が核内中性子と陽子の存在比と分布に

強く依存することが示唆される．放射化
学的には，後者二つの過程と('Y,xnyp) 
を互いに区別できないが． その中で(y.
冗うのみは測定できる．この（y,冗＋）と
('Y • TC-)の収率比 (6) と N/Z依存性は今

回の結論と矛盾しない．
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Fig.I The （ア瓦xn) reaction yields at Eo=800MeV as a function of N/Z. 

[l]大浦ほか，第36,37,38回放射化学討論会， [ 2]S.R.Sarkar,Ph.D. thesi s,Kanazawa Univ. 
(1991)., [3] 『1瀬ほか，第31回放射化学討論会．［4］羽場ほか．第38回放射化学討論会．［5]
K.Sakamoto et al.,Nucl.Phys.A501(1989)693., K.Sakamoto et al.,Phys.Rev.C42(1990) 
1545.,Y.Oura et al.,Radiochim.Acta.68(1995)27., Y.Oura,Ph.D.thesis,Kanazawa Univ. 
(1995). 

SYSTEMATICS OF PHOTOPION REACTION ON MEDIUM AND HEAVY NUCLEI 
Hiromitsu HABA,Hiroshi MATSUMURA,Kouichi YOSHIDA,Yutaka MIYAMOTO.and Koh SAKAMOTO, 

Faculty of Science.and Graduate School of Natural Science, Kanazawa University. 
Yasuji OURA, Japan Atomic Energy Research Institute. 

Seiichi SHIBATA, Institute of Nuclear Study, University of Tokyo. 
lchirou FUjJWARA, School of Economics, Otemongakuin University. 
Michiaki FURUKAWA, Faculty of Science, Nagoya University. 

Radiochemical yield measurements are reported for photopion reactions of 
56 Fe ('Y,冗―n)55Co, 59Co( y,冗―xn)59-xN i (x=2,3), 63Cu( y,冗― n)62Zn, 75As( y,冗― xn)

75-xse(x=0,2,3,4,5), 69Y( y'冗―xn)59-xzr(x=O~5), 109Ag(y,冗―xn)109-xcd(x=2,4, 5), 
and 115ln( y,冗―n)115-xsn(x=2,4,5) at bremsstrahlung end-point ener gi es(E 。 )o f 30 
-1200 MeV. And the measured yields obtained in the present and previous works 
are discussed in terms of (N/Z), instead of (N), and (A),, for each of number of 
emitted neutrons(x). 
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1A09 125,126,127prの崩壊によるCe核の低励起状態

（原研・名大ェ＊）長 明彦・浅井雅人＊・小泉光生・ 0関根俊明・
市川進ー・小島康明＊・山本洋＊．河出清＊

はじめに
質量数130近傍の中性子欠損核種は核変形の遷移領域として興味深く、実験と理論的研究
が盛んに進められている。演者らは、原研東海タンデム加速器に接続したオンライン同位体
分離器（ISOL)を用いて、 La核の崩壊によるBa核の低励起状態を調べて来た。また、原研高崎

のAVFサイクロトロンに接続したISOLによって、 Pr核の崩壊によるC畔亥の構造を調べ、その

最初の結果として、 127prの崩壊について一昨年の本討論会で報告した1、 2)。ここでは同じ核
種に関するその後の解析、及び125pr と 126prの崩壊の実験について報告する。なお、結果の一
部は文献3)に記述した。

実験
AVFサイクロトロンで195 MeVに加速した36Ar8+イオンビームを92Mo (125Pr, 126pr生成）

または94Mo (127pr生成）濃縮ターゲットに照射し、核融合一粒子蒸発反応の生成物をISOL
で分離し、核分光学的測定を行った。イオン源には表面電離型を用い、 125pr と 127prについて

は単体イオンPr＋と酸化物イオンPrかを取り出し、 1あPrについては単体イオンのみ取り出し
た。 HPGe検出器、 LEPS、プラスチックシンチレーション検出器を用い、ッ線シングルス、
ツーッ同時計数及び{3-ッ同時計数測定を行った。

結果
測定結果から、図1,2,3に示したように崩壊図を組み立てた。 127prについては、 Gizonらの
最近の報告4)から 1／オバンドを組み入れた。 125ce と 127ceの準位のスピン・パリティはイン

ビーム実験の結果によっており、スピン・パリティの記載の無い準位は B 崩壊によってみい

だされたものである。
126ceのッバンド (2+2, 3+1, 

4+2準位）は本研究で見い出された。

ッバンドのエネルギー準位の振る

舞いは、 Pudduら5)による相互作用
するボソン模型 2(IBM-2)の予言と
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良く一致することが分かった。即ち、 2+2準位は中性子数Nを減らして行くと、 N=74-70で

最も低くなり、 126Ce(N=68)で明確に上昇する。このことは、 c~靱~N=74-70ではッ変形に
対してソフトであるが、 126ceでは軸対称変形核の性質を強めることを意味している。また、
2苫準位から基底状態と 2+1準位への分岐比も理論値と良く一致した。 126ceの準位構造は同中
性子体の回Baより、むしろ122Baに似ている。これは、 126ce と 122Baが中性子ボソンと陽子ボ
ソンの対称性に関するFスピンの多重項であることを示唆している。

一方、奇質晨数核125ce と 127ceのこれまでに明らかになった低励起準位は、周辺のC畔亥や
Ba核のそれとともにシステマテックに変化していることが分かった。 Nが67以上のCe,Ba核

の低励起準位は、 Nilsson軌道112+[411], 5/ 2+[402] and 7/2―[523]からなると考えられる。

1) 関根俊明、他、第37回放射化学討論会講演要旨集、p.52 (1993) 

2) T. Sekine, et al., Z. Phys., A349, 143 (1994). 
3) A Osa, et al., Nucl. Phys. A588, 185c (1995). 
4) A Gizon, et al., Z. Phys., A351, 361 (1995). 
5) G. Puddu, 0. Scholten and T. Otsuka, Nucl. Phys., A348, 109 (1980). 

Low-Lying States of Ce Nuclei Fed by the Decay of 125, 126, 127Pr 

Akihiko OSA, Masato ASAI*, Mitsuo KOIZUMI, Toshiaki SEKINE, Shin-ichi ICHIKAWA, 
Yasuaki KOJIMA*, Hiroshi YAMAMOTO* and Kiyoshi KAWADE* 

* 
Department of Radioisotopes, Japan Atomic Energy Research Institute, and • School of 
Engineering, Nagoya University 
Low-lying states of Ce nuclei near mid-shell were discussed from the decay spectroscopy of 
125, 126• 127Pr. Th~ _Pr nuclei were produced with the 92Mo and 94Mo enriched targets bombarded 

by a 5.4-,-MeV/u 36Ar beam, and Iriass-separated with the TIARA-ISOL. From the y-ray 
spectroscopic measurements, the decay schemes of these nuclides were proposed. For 126ce, the 
y band was newly identifed. It is found that the level energies of the y band change 

響ematicaIly,as expected from the prediction ofthe interactingboson mode1 2. For 125Ce and 
Ce, the Nilsson orbitals of neutron of 1／が［411], 5/2+[402] and 7/2—[523] are assigned to 

their low-lying states. 
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1A10 新核種166Tbの同定

（原研、名大工＊） 〇塚田和明，浅井雅人＊，市川進一，長明彦，小島康明＊，

永目諭一郎，篠原伸夫，飯村秀紀，西中一朗，初川雄一，

柴田理尋＊，山本洋＊，河出清＊

【はじめに】

中性子過剰希土類核種は、 2s2cfの自発核分裂1)、 235uの熱中性子核分裂2,3)および重イオン多核子

移行反応4)などにより生成され、そのB壊変にともなう B およびXI;線を測定することで同定さ

れてきた。特に図 1 に示すように中・重希土類核種の生成には、主に重イオン多核子移行反応が

用いられてきた。

アクチノイドの荷電粒子誘起核分裂では、 235uの熱中性子核分裂に比べ質量数160~170領域の

生成量の増加が期待できる。我々は、 238u ゃ244Puの荷電粒子誘起核分裂で生成する質量数160~

170領域の中性子過剰希土類核種の崩壊の研究を進めるために、ガスジェット搬送装置と結合した

ISOL の開発を進めてきた。今回その成果として、 238u の陽子誘起核分裂で生成する新核種

166T b を同定したので報告する。

［実験方法】

原研タンデム加速器照射コースに238u

ターゲットを 4 枚（16 mg/cm2) 配置し

たガスジェット用反応槽を設置し、 1 6 

MeVの陽子を約 1 µ,Aで照射した。生成し

た核分裂片をNaCl粒子を含んだAr気流

（ガスジェット）と共にイオン源へ搬送

し、表面電離型イオン源 (~2400K) で

イオン化し、質量分離した後、マイラー

テープ上に捕集した。一定時間捕集後、

試料を測定位置に移動し、プラスチック

シンチレータと Ge 半導体検出器で、時

間情報も加えて、 B およびXI;線のシン

グルス測定およびB ーr 、 T-T 同時計数

測定を行った。
【結果及び考察】

8゚
 

, 
ー

)^” 
8
7

砕
瞑
蜘

〇
的
邸
9
8
m
1

,
2
1
9
1
n

し

，
か
o
d

`

[

X

 

Fig. 1. A section of the chart of the nuclides showing 

the experimentally identified new isotopes. 

質量数166および182を分離し166Tbの探索を行った。質量数166では、酸化した'soce及び1sola

(M16か）からの 1線及びその娘核種の X線が強く見られたが、 Tbを質量数182の酸化物イオン

(166T妍o+) で分離することにより、これら核種の影響を取り除くことができた。図 2 に質量数

182フラクションの B線と同時計数された T線スペクトルを、表 1 に T 線シングルスおよびT-T

同時計数測定から新たに確認した T線を示す。これら T線エネルギーはKaerts ら 5)が'65D y (n, T) 

反応を用いて求めた166Dyのレベル間の遷移に一致した。上記のことより、これら T線が'66Tb に

起因するものと結論した。 B およびXI;線の減衰は時間分割したスペクトルや時間情報を入れた

リストデータから求めた。図 3 に B線の減衰曲線を示す。 B線およびDyの X線の減衰はほぽ等し

く、 166T b の半滅期は21 士 6秒と決定した。
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Table 1. y—ray energies following 

the decay of 166Tb. 

y-ray energy (keV) 

76.58 6 

101.29 11 

172.75 11 

177.13 21 

238.2 5 

780.5 3 

851.8 3 

857.0 3 
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ピ
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following the decay of 166Tb. 

゜ 10 40 50 

Identification of a new isotope 166Tb 

Kazuaki TSUKADA1, Masato ASAl2, Shin-ichi ICHIKAWA1, Akihiko OSA1, Yasuaki KOJIMA3, Yuichiro 

NAGAME1, Nobuo SHINOHARA1, Hideki IIMURA1. lchiro NISHINAKA1, Yuichi HATSUKAWA1. Michihiro 

SHIBATA刃 Hiroshi YAMAMOT03 and Kiyoshi KAWADE3 

Department of Radioisotopes, Japan Atomic Energy Research lnstitute1. Department of Nuclear 

Engineering, Nagoya University2 and Department of Energy Engineering and Science, Nagoya University3. 

The new terbium isotope 166Tb produced in the proton-induced fission of 238U has been identified with the 

gas-jet coupled JAERI-ISOL. The half-life was determined to be 21土6 s. 
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1A1 1 

［緒言］

238u(7,6Li, xn)245,244-xAm反応系の研究

（原研） 0初川雄一，畑健太郎，塚田和明，篠原伸夫，大浦泰嗣，

永目諭一郎，西中一朗，市川進一

我々はウランターゲットのリチウムビーム照射による中性子欠損アメリシウム同

位体の未知核種の探索を行っている。 1) 6Liビームはアクチニド領域において中性子

欠損同位体の研究への応用が期待されるが，その反応機構の研究は限られておりリチウ

ム反応によってできる未知核種の生成条件や生成量の見積りの信頼性は低い。 そこで

本研究では238U(7Li, xn)および238u(6Li, xn)反応の励起関数を実験的に求めこれらの系

続性から未知核種の生成断面積の見積りを行う。

［実験］

238Uターゲット（純度99.98%) はイソプロピルアルコール溶液により高純度ア

ルミ箔（厚さ 7 µm)上に1.0から1.2 mg/cm2の厚さに電着することにより作製した。 照

射は原研タンデムで在i, 6Liを 44MeVまたは46 MeVに加速し，作製したターゲットを

2から 5枚のスタックにして行なわれた。 ビームカレントは平均約100 pnAで，スタッ

ク中にエネルギー減衰用のアルミ箔を入れる事によりビームのエネルギーを約45から

30 MeVに調整して照射した。 ビームのスタック中でのエネルギー減衰の計算には

OSCAR code2) を用いた。 照射したターゲットは濃塩酸で溶解した後，化学収率のト

レーサーとして243Am あるいは241Amを添加し，塩酸ーアルコール系陰イオン交換分離

法および硝酸ーア）レコール系陰イオン交換分離法を用いた迅速化学分離法叫こより核分

裂生成核種などの副生成物からアメリシウムフラクションを分離した。 分離精製した

試料はタンタル箔上に蒸発乾固させて a 線，ァ線測定を行った。

線により， 240Am, 239 Amはy線により定量し反応断面積を得た。

［結果と考察］

242mAm, 241 Amは a

得られた238U(7L i, xn)245-xAmおよび238U(6L i, xn)244-xAm反応の励起関数をFig.l
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に示す。 238.u召Li, xn)245-xAm反応における x=3チャンネルでは242mAmのみが測定可

能であるため242mAmのみの反応断面積を示した。 この実験値を再現するように統計

モデル計算プログラムALICE code4)のパラメータを調節し実験値を再現するように試み

た。 得られたパラメータを用いて235u(6Li, 5n)236Am反応による未知核種236Amの生

成断面積の見積りを行うとともに237Np(6Li, 6n)237cmや239Pu(6L i, 4n)241Bkなどの未知

核種の生成断面積の推定を行った。
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Fig.1. Excitation functions for Am isotopes produced in bombardments of 238U 

with 在i (left) and 238u with 虹i(right).
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Study of the excitation functions of 238u(7,6u, xn)245,244-xAm reactions 
Yuichi HATSUKAWA, Kentaro HATA, Kazuaki TSUKADA, Nobuo SHINOHARA, 
Yasuji OURA, Yuichiro NAGAME, lchiro NISHINAKA, Shin-ichi ICHIKAWA, 

Department of Radioisotopes, Japan Atomic Energy Research Institute 

As part of our study of searching new isotopes in the actinide region, uranium 

targets were irradiated with a lithium beam at the JAERI tandem. Unknown isotope, 
236Am is expected to be found by bombardments of uranium targets with the lithium 

beam. To obtain the synthesis conditions of neutron deficient actinide isotopes, 

excitation functions of 238u(7u, xn)245-xAm and 238u(6Li, xn)244-xAm reactions were 
measured. The results were compared with the calculation of the ALICE code. 

-34-



1 A 12 236Amの探索(2)

（原研）0大浦泰嗣．塚田和明．西中一朗，初川雄一，篠原伸夫．

市川進一，畑健太郎，永目諭一郎

匿〕 中性子欠損アクチノイド核種は主たる壊変様式が軌道電子捕獲（EC)のため放射線

測定の困難さから未発見の核種が多数残されている．また，あるアクチノイド核種には

delayed fissionという特異な壊変過程が存在する．この過程はB壊変やEC壊変により娘

核種の励起状態に壊変し，その後核分裂を起こす様式である。

Amの中性子欠損核種にはEC-delayed fissionにより壊変する核種が多く，未知核種

236Amも同様と考えられる．この236Amは主としてECにより半減期31.2分で壊変すると予

想されている見昨年は235U(6Li,5n)反応による生成を試み． Amをイオン交換法により化

学分離後， 236Amから直接放出されるか線及

びX線の測定を行った．有為な結果は得られ

ず，その半減期は20分以下であると推察さ

れた王今回は同様な反応で生成を行った

後， Amを溶媒抽出法により Puフラクション

から迅速化学分離し，娘核種である236Pu(T1/2

=2.85 y)の生成に伴う a線を検出する間接的

な同定を試みた(Fig.1 参照）．

Am 

Pu 

: 
Np 

u 

Fig.1. A section of the chart of nuclides. 
CN: compound nucleus. 

亘昼｝ ウランターゲットは同位体純度89.8％の235UをAl箔（厚さ lOµm)上に電着して作成

し，約2.5 mg235U/c面のターゲットを2枚重ねて使用した．照射は原研タンデム加速器か

ら46MeVに加速された兄iビームで60分間行った．ビーム電流は約40 -65 pnAであっ

た．

照射後ただちにウランターゲットからAmをFig.2に示した溶媒抽出法で化学分離し

た．その際，化学収率トレーサーとして243Am, Puとの分離確認のため242Puを加えた．

分離時間は約10分で，化学収率は60 -90％であった．またPuの水層(aq.2)への混入率は約

0.5％以下であった．

このaq.2に化学収率トレーサーとしてz39Pu と 241Amを加え，約1 ヶ月後Pu とAmを陰イ

オン交換分離した．また，有機層中のPuも定量した． PuとAmはTa板に電着後，表面障

壁型半導体検出器による a線スペクトロメトリーを行った． Puの化学収率は5~10％で
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(235 u with Al fon) 

:2。ど。f24c:HPよ
heat tp dryness 

aq.1 [Np, Al] 
(discard) 

I 
aq.2[Am] 

2ml of O.OSM HNO 3 

5ml of O.SM HDEHP/n-heptane 

org.[Am, Pu, U] 

三fof4:.5H二。3
aq.[Am] org.l[Pu, U] 

ピニ゜．5MHDEHP/n-heptane
org.2 

Fig.2. Chemical separation procedure for Am. 

あった．

直国照射は4回 (Runl~4)行い，半

減期を推定するために照射終了時か

らAmを溶媒抽出するまでの経過時間

Tを各Runでかえた．すべてのRunに

おいて約3週間の測定で236Puと同じエ

ネルギーを持つ a線が数カウント検

出された．また，有機層(org.1+org.2) 

中の236Pu量は経過時間Tとともに増加

していた (0.07 -0.22Bq);これは，

236Amの壊変により経過時間冗）あい

だに236Puが蓄積したものと考えられ

るが，まだ有機層に混入した236Am 自

身や236Npからの寄与の見積もりが十

分ではない．検出器のバックグラウンドの測定や， aq.2からのPuの化学収率が向上する

ようにさらに実験を継続中であり，講油ではこの結果についても報告する。

参考文献

(l)T.Tachibana et al., Prog. Theor. Phys., 84, 641(1990). 

(2)初川他，第38回放射化学討論会講演予稿集，p.31, (1994). 

SEARCH FOR 236Am (2). 

Yasuji OURA, Kazuaki TSUKADA, lchiro NISHINAKA, Yuichi HATSUKA WA, 

Nobuo SHINOHARA, Shin-ichi ICHIKAWA, Kentaro HATA, and Yuichiro NAGAME. 

Department of Radioisotopes, Japan Atomic Energy Research Institute. 

Search for an unknown nucleus 236Am produced via the 235U(6Li, Sn) reaction was carried out 

by observing a-rays from 236Pu which is a daughter nucleus of 236 Am. Further experiments are 

going to be performed to get a reliable evidence for the existence of 236 Am. This result will be 

discussed. 
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1A13 金の中間エネルギー重イオン核反応における核分裂片の角度分布

（名大理八阪大理互愛知医大 3, 理研り0篠原 厚 1, 桐生繁利＼

向 和彦互室山俊浩八倉知淳史八小島貞男孔斎藤 直互横山明彦 2,

大久保嘉高 4, 古川路明八安部文敏4

【はじめに】 重核の重イオン誘起核反応では，種々の核反応に加え多様な核分裂が起こ

る。その核分裂の性質や他の反応との競合過程は，反応時におけるエネルギー分散や時間

情報，及び運動量・角逼動量移行などのついて有用な情報を含んでいる。特に，中間エネ

ルギー領域においては，核分裂は主に不完全核融合や核破砕反応の残留核がfiss i on i ng

nucleus と考えられ，その核分裂過程を調べることは，この領域の反応機構の変化を研究

する上で重要である。

我々はこれまで， Au と 14 N及び40Arの中間エネルギー領域における核反応生成物を，いわ

ゆるth i ck target-thick ca tcher 法により調べ，反跳飛程分布や質量分布のエネルギー
依存性から核破砕反応との競合過程を議論してきた。 1) さらに最近，核分裂起源の生成物

の同定や核分裂自身の性質，及び競合過程をより詳しく調べるために，同様の系の反跳生

成物の角度分布を測定している。前回の討論会でその結果を報告したが 2)' 今回，さらに

実験系を増やしたので，新たな結果を報告するとともに，中間エネルギー領域における核

分裂のビーム依存性を議論する。

【実験】 照射実験は理化学研究所リングサイクロトロン E3b ビームラインで行った。

落送球照射用チェンバー内に，マイラ箔製キャッチャーを内面に貼った円筒状のアクリル

製チェンバーを設置し，角度分布測定を行った、 2) ターゲットはスパッタリングにより作

成した約300µ g/cm2厚の金箔で，ビーム軸に対し 27.3゜に置いた。照射実験は前回報告分

[ 40Ar(38MeV/u,95MeV/u), 14N (1 35MeV/u)] に加え，同様の条件で “N-70MeV/u と 35MeV/u ビ

ームについて行った。反跳された生成物の角度分布は，キャッチャー箔をビーム軸につい

て同心円状に，散乱角方向に 8 分割して，非破壊ァ線測定により求めた。

【結果と考察】 データはまだ現在解析中の物もあるが，主なァ線について解析した結果，

25~50核種について角度分布のデータが得られた。 14N (1 35MeV/u) と 40Ar(95MeV/u) の核分

裂片部分と思われる核種の角度分布の例を F ig .1 に示す。次に，同じ系でこれまでにth i ck

target-thick ca tcher 法で得られている平均投射逼動量移行量 (P//) を使って実験室系一重

心系 (Mov in g frame)への変換をおこない，核分裂生成物の 90゜対称性やそのズレのビーム依

存性を調べた。 F ig .2 に F i ss i on i ng nucleus を単ーと仮定し， 14N (1 35MeV/u) については

Moving frame の遁動量を PMF= l. 3GeV/c, 40Ar(95MeV/u) について PMF=l.6GeV/c とした場合

の変換結果の例を示す。この結果はまだまだ解析（特に Mov i n g frame への変換）に検討の

余地がある予備的なものであるが，ある程度90゜対称性がみられる。今後，解析法をより検

討し，全系について分布を得た上で，角度分布のビーム依存性を考察したい。

[Reference] 

1) 倉知ら，第 37回放射化学討論会， 1A12 (1993). 

2) 篠原ら，第 38回放射化学討論会， 2P02 (1994). 
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ANGULAR DISTRIBUTION OF FISSION FRAGMENTS IN THE HEAVY-ION REACｭ

TTON OF GOULD IN THE INTERMEDIATE ENERGY RANGE 

A tsushi SHINOHARA 1, Shigetoshi KIRYU1, Kazuhiko MUKAI 2, Toshiharu MUROYAMA l, 

Junj i KURACHI 1, Sadao KOJIMA 3, Tadashi SAIT02, Akihiko YOKOYAMA 2, Yoshi taka 

OHKUB04, Michiaki FURUKAWA1, and Fumitoshi AMBE4 

Fae. of Science, Nagoya Univ.1, Fae. of Science, Osaka Univ.2, Rad. Res. 

Center, Aichi Medical Univ.3, and RIKEN4 

Angular distributions of the recoil products were measured for the 
197Au+14N(35,70,135MeV/u) and 197Au+40Ar(38,95MeV/u) reaction systems by means 

of a radiochemical method. The moving-frame angular distributions were obｭ

tained for the fission product region by using the mean linear momenttirn transｭ

fer. The fission process in the intermediate-energy range will be discussed 
from the beam-energy dependency for the angular distribution. 
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1A14 63Cu(n, p )63Ni反応の励起関数の測定

（東大核研 1、理研 2、東大 RI セ 3、東北大工り

0 柴田誠ー 1、柴田徳思 1、今村峯雄八上蓑義朋 2、野川憲夫又

馬場護八岩崎信4、松山成男 4

【はじめに】 中性子放射化断面積の重要性は基礎科学ばかりでなく、加速器施設等に

おける放射線安全管理の面からも近年ますます増大している。我々は東京大学原子核研究

所の FMサイクロトロンの解体に際し、残留放射性核種のうち 55Fe 、 60co 、 63Niの測定を

行った［ 1] 。その結果、 63Cu(n, p)反応により生成する 63Niは特に速中性子スペクトルの評

価に有効であることがわかった。しかし、 63Niは半減期 100年で、しかも低エネルギー B

線（最大エネルギー 66 keV) のみを放出する核種であることから、測定が 7 線放出核に

比ぺて困難なため、スペクトル評価に基礎データとして不可欠な sacu(n, p )63Ni反応断面

積の測定もこれまでほとんどなされていないのが現状である。そこで、我々は 63Niによる

速中性子スペクトルの定量的評価法を確立するために、 En 〈 15MeVの領域での励起関数の測

定実験を開始した。この結果は広島、長崎の原爆の速中性子スペクトルの評価にも適用す

る予定である [2] 。

【実験】 照射実験は東北大学工学部の高速中性子実験室のダイナミトロンからの陽子

・重陽子ビームを、チタンに吸蔵した重水素・三重水素ターゲットに照射して生成した中

性子を用いて行った。 （中性子エネルギー～ 15MeVでは T(d,n)反応、～ 6. 5MeVでは D(d,n) 、

~1. 5MeVでは T( p ,n) を用いた。）銅ターゲットは 1cm角で厚さ 1mmのものを 3 枚重ね、中性

子ビームに対し 0 、 60-90 、 120-150度の三方向に置いて照射した。中性子強度は

58N i (n, p )58Co反応によりモニターした。照射時間は総中性子量が～ l012n/cm町こなるよう

に調整した。照射後、銅ターゲットをニッケルキャリアーを加えて硝酸に溶解し、陰イオ

ン交換、溶媒抽出によりニッケルを化学分離した。g線の測定は東京大学アイソトープ総

合センターの液体シンチレーションカウンターにより行った。

【結果・考察］ これまでに得られた予備的結果を計算値(JENDL-3)[3] とともに F ig. 1 

に示す。図から、励起関数の形は計算値とほぼ同様の傾向を示すが、我々の結果は高エネ

ルギー側ヘシフトしていることがわかる。一方、昨年の核データの国際会議で報告された

63Cu(n, p)の断面積の結果 [4] は、我々の結果とほほ一致している。そこで、データの信頼

性をチェックするために、中性子エネルギー～ 5MeVでの照射を再度行った。今回用いた

ターゲットは、銅の中空の球（内径 6cmで厚さ 3mm) をビーム軸に対し、 0度 (En~5MeV) か

ら 150度(~1. 8MeV) まで 15度おきに分割したものである。この方法により中性子エネル

ギー～1. 8MeVから～ 5MeVまで連続的に断面積を求めることができる。照射後の化学分離、

63Niの測定はほぼ終了し、現在フラックスモニターとして用いたニッケル中の 58Coの測定

を行っている。討論会では、この結果を含めて sacu(n, p )63Ni反応の励起関数について報

告する。

また、この実験とのクロスチェックのために 2s2cfの自発核分裂中性子を銅ターゲット

に照射し、生成した 63Niの測定も行った。この核分裂中性子に対して得られた平均の断面

積の結果も合わせて報告する。
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Fig. 1. Preliminary result 

of the excitation function 

for the 63Cu(n, p)63Ni. 

(0): this work; 
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1 A 15 K, Ca(p,x)36CI反応断面積の測定
一過去40万年の太陽宇宙線の強度とエネルギースベクトルー

（東大核研、 UCBerkeley¥ LANLり

0今村峯雄、柴田誠一、西泉邦彦 1, Robert Reedy2 

1.はじめに

太陽フレア粒子（太陽宇宙線）として知られる高エネルギー荷電粒子は太陽活動の活発化とと

もに増加し、その長期的な変動については大きな関心が持たれてきた。この太陽宇宙線の90％以

上を占める陽子と月表面物質との核反応によって生ずる長半減期核種を測定することによって、

粒子束・スペクトルの時間変動についての情報が得られている IJ o 36Cl (3.lxl05y)はその寿命に相当

する過去約40万年の積分の粒子束・スペクトルを与える。 Nishiizumi et al. 2Jは月岩石表面における

36Clの深度分布を初めて測定したが、岩石の主ターゲット元素であるカルシウム・カリウムからの

36Cl 生成断面積の測定データが得られていなかったために、計算からの推定断面積に基づいて粒

子束・スペクトルを計算した。この推定断面積に基づくとたとえば26Al(7.2x 10勺）で得られる過去

100万年の陽子強度とは非常に異なることになる。そこで陽子によるカルシウム・カリウムからの

36Cl (3. lxlO勺）の生成断面積の測定を行ないその解釈を明確にするため表記の実験を行った。

2. 実験

スタック状にしたnat.KN03 、 nat.CaC03 、 39KNO3‘ 沢CaC03 ターゲット（計4種類）を各々 35 、
40Me濃子（O.l µA)でそれぞれ10分間照射した。照射は核研SFサイクロトロン2A-1 ボンバードコー

スで行った。各ターゲットは 15皿呻ペレット状で厚みは30-50mg/cmぢアルミニウム板または箔を

間にはさむことによって陽子を減速し、 15-40MeVの照射エネルギーを得た。照射試料は希硝酸に

溶解し約3mgの Cl earnerを加え AgC] として沈殿させた。生成した 36Cl (106 -109 atoms) の測定は

Lawrence Livermore National Lab．の加速器質量分析システムで36Cl/Cl比を測定することにより求めた。

陽子照射におけるビーム量は電流の積分値を測定し、 21Al(p,x)22Naモニター反応によってチェッ

クした。電流モニター用のAl箔（lOOµmx 2) はターゲット・スタックの中央にセットし、照射後

22Naの511keV消滅袢良および1275keV濯良をGe検出器で測定して、 22Na生成の絶対値に基づいてビー

ム強度を算定した。巧Al(p,x)22Na反応断面積の絶対値はSteynet al.(1990) を採用した3) 。電流値から

のビーム強度と Alモニターから得たビーム強度は35MeV照射ではいずれも誤差(3%)の範囲内で一

致したが、 40MeV照射ではAlモニターからの値が6% systemsticに大きい傾向を示した。データの解

析には電流値と Alモニター両者の平均値を用いた。

3 ．結果および考察

Ca(p,xtCI およびK(p,x)36C] の測定結果をFig.I と Fig .2 に示す。 natural targetについてはelemental

cross sectionで示している。 nat. Ca(p,xtCI については最近スイスのPaul Sherrer Institutのグ）レープが

46MeV以上のエネルギーにおける結果を出しているので彼らの測定値も一部示した。両者をつな

げて比較するとPSIグループのデータは46MeVのデータが高過ぎることを示唆する。彼らは、厚い

スタック状ターゲットを用いて照射しているので二次中性子の影響が現れた可能性が商い。

本研究でのK(p,x)36Cl 測定においては39K(n,alCI 反応による二次中性子の影響が見られた。

15MeVの試料では 36c] はblank level(0.8xl0均よりかなり高い値 (4x10·13) を示した。 39K(n,alCl 反応

はしきいエネルギーが低く6-8MeVに 160mb という断面積の極大を持つので、スタック中で生成し

た特に低エネルギーニ次中性子が寄与したものと思われる。結果には二次中性子の寄与を、 100%

の誤差を付けて補正した値を示した。
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関連する主な反応は、 40Ca(p,3He2p)、沢Ca(p,4pn) 、 42Ca(p,3a2pn) 、 43Ca(p,2a) 、 “Ca(p,2<in) 、

39K(p,3pn)、 “K(p,apn)であり、その-Q値は、各々27.54、 35.26 、 26.79、 6.43 、 17.56 、 26.93 、 16.52

MeVである。 Fig.l 、 2からはある程度それぞれの反応の寄与が読み取れる。

序論で述べたように、太陽フレア粒子と月表面物質との核反応によってさまざまな核種が生成

される。 36Cl はおもにK、 Caをターゲットとして生成する。フレア粒子のエネルギースペクトルは

dJ/dR=J｢xp(-R/RJ 

R =pc/ze ＝ぼ＋ 2mr/'. El/Z 

で近似することができる。フレア粒子は表面に等方的に入射するとして、深さ方向に対するenergy
lossによるスペクトル変化を見積り、核反応断面積のデータを用いて生成36Cl の深さ分布を計算で

きる。月岩石の36CI 測定データ 2 5) との比較から、逆にエネルギースペクトルを推定できる。その
結果過去40万年間における太陽フレアスペクトルは、スペクトルパラメーターR。を指標としてし

て75MV、また lOMeV以上の粒子束強度として80 -100p/cm2/s(47t)が得られた。これは句AI(7.2xl05y)

で得られる過去100万年のスペクトルとほぽ同じ結果である。

参考文献（1) Reedy,R.C. et al., A皿 Rev. Nucl.Part. Sci.33(1983)505. (2) Nishiizumi,K. et al.,Lunar 

Planet. Sci.XXII (1991)979. (3) Steyn, G.F. et al., Appl. Radiiat. Isot.41(1990)315. (4) Shiekel,Th. et al., 

PSI Annual Report (1994).(5) Nishiizumi,K. et al.,Lunar Planet. Sci.XXVI(l991)1055. 
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MEASUREMENTS OF THE 36Cl PRODUCTION CROSS SECTIONS FROM K, Ca -IMPLICATION TO 

THE SOLAR-COSMIC-RAY INTENSITY IN THE PAST 400 Ky -

Mineo IMAMURA, Sei-ichi SHIBATA, Kunihiko NISHIIZUMI1, Robert REEDY2 

Inst.for Nuclear Study, Univ. of Tokyo; UC Berkeley1; Los Alamos National Laboratory 2 

Production cross sections have been measured for the nat.K(p,x)36CI, 39K(p,x)36CI, nat.Ca(p,x?CI and 

ｫ>ca(p,xtCI reactions below 40 Me V. Implications to the past solar-cosmic-ray intensity are discussed by 

comparison of calculated and observed depth profiles of 36CI in the lunar surface rocks 
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1801* 

［序論］

マルチトレーサー法を用いた生体微量元素間相互作用に関する研究

病態モデル動物における生体微量元素の生理生化学的考察

（理研） 0榎本秀ー・劉 斌•前田はるか・安部静子・安部文敏

生体徴量元素は、様々な病態を反映する指標となり、ある種の疾患においては、診

断の大きな情報源となっている。マルチトレーサー法は生体微量元素の研究に極めて
有益であり、すでに内外の専門学会においてその有益性の商い評価を受けた。我々は、
様々な疾患モデル動物を使用して、その代謝過程や微量元素間の相互作用などを生理
学的、生化学的手法によって解明してきた。本報では、正常 1) 、 Zn欠乏症 1·2)、糖尿

病 3)などのモデル動物における微量元素の挙動とその生理学的、生化学的役割につい
て概説する。さらに、生体に応用するマルチトレーサー法の研究における今後の展開
やその限界、問題点などについても議論する。

［実験］
各種のモデル動物を作成し、これらに化学分離して調製したマルチトレーサー溶液
を投与し、一定日後に各種臓器を摘出した。この後、試料のy線スペクトルを測定し
た。また、代謝実験の結果から、特徴的挙動を示す元素の生理生化学的性質を検討す
るため、電気生理学的、生化学的測定を行った。

［結果および考察］
(1) 亜鉛欠乏症ラットにおける各種元素の生体内挙動 1·2)

金をターゲットとして製造したマルチトレーサー溶液のうち、本実験により定量で

きた核種は22元素であった（Be, Sc, V, Mn, Co, Zn, As, Rb, Sr, Y, Ce, Eu, Gd, Tb, Tm, 

Yb, Lu, Hf, W, Re, Ir, Pt)。本実験の中で注目すべき結果は、亜鉛欠乏症ラットのPtと
Irの挙動である。亜鉛欠乏症ラットにおいては、骨格筋、皮膚、血しょうなどの臓器

における Irの取り込みが正常ラットより 2-3倍に増加し、これに対してPtは、ほとんど
取り込みが変化しなかった。この結果は、血しょうの生化学実験の結果をあわせて考
えると、 Ptと Irの結合する蛋白質が異なっており、 Irの結合する蛋白質は、 Znの欠乏に
よって、その結合活性が上昇することが示唆された。また、 Irはメタロチオネインの

誘導能がPtに比較して約15倍程度大きいことがわかった。一方、希土類元素は個々の
臓器に特有の分布を示し、肝臓、腎臓などの臓器ではCaのイオン半径に近い軽希土類
元素のCe, Euなどの元素の取り込みが大きく、イオン半径の増大に依存した取り込み
量の増加が見られた。しかし、重希土類元素である Y, Tm, Yb, Luなどの取り込みは、
イオン半径依存性が見られず、取り込み量も小さいことがわかった。肝臓培養細胞の

電気生理学および生化学実験の結果とあわせて考えると L型CaチャネルはLa, Ce, Eu イ
ォンを容易に通過させることができ、重希土類はほとんど通過できず、また、細胞内

で軽希土類元素はCa-ATPaseに対する結合能が大きく、このタンパク質を介して小胞

体に蓄積することがわかった。一方、骨における希土類元素の取り込みは、重希土類
元素の取り込みが大きく、軽希土類元素の取り込みが小さかった。骨では、共有結合
性の大きい重希土類のほうが、吸着しやすいことを示唆した。
(2) 糖尿病モデルマウスにおける希土類元素の生体内動態 3)
高血糖状態におけるマウス体内の希土類元素の挙動を調べ、糖尿病における微量元
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素の挙動から考察しだ恒常性の変化について調べた。投与後 3 時間の糖尿病マウスは、
血中に投与したすべての元素が検出され、肝臓においては、 Ceの取り込みが極めて大

きく、 Eu, Gdなどの軽希土類の蓄積が顕著である。それに対してY と Yb, Luなどの重希
土類元素の取り込みは、ほとんど同じ値で、 Ceの 1/5 、 Eu と Gdの 1/3であった。正常

マウスの場合、糖尿病マウスと類似の挙動であるが、取り込み量は全体的に約1/2程度
であった。この結果は、糖尿病マウスの血清トリグリセライド量が正常マウスより高

く、肝臓切片の病理学的観察から脂肪肝であることを併せて考えると、脂肪組織への

蓄積の増大が原因と考えられる。これに対して糖尿病マウスの腎臓は各々の元素の取
り込みに元素特異性はなく、ほとんど同じ取り込みであった。しかし、正常マウスの

腎臓では、肝臓と同様に軽希土類と重希土類の取り込みの違いが顕著に見られた。こ

れらの結果から、糖尿病モデルマウスにおいては、脂肪組織が正常マウスに比較して

多く、その結果軽希土類の元素の蓄積性が肝臓、筋肉などで増大し、腎糸球体におけ
るイオン選択性低下が見られることがわかった。

(3) 生物応用のマルチトレーサーの意義と限界
マルチトレーサー法は、多元素同時解析ゆえ、情報量の多さは特記すべきものであ
り、最小限の動物個体数で再現性の商い実験結果を完全同一条件で同時に得られると
いう、画期的手法であることは言うまでもない。しかしながら、このマルチトレーサ
一法の適応により得られる情報は、余りにも多く、ともすればデーターの羅列、タレ
流し状態、単なる”宝の持腐れ’'ともなりかねない。すなわち、研究担当者の生物学
的素養にかなり依存し、本法のみではなく、生化学的、生理学的研究の裏打ちが不可
欠であることは言うまでもない。分析手段としてのマルチトレーサー法が確立された

今、もはや分析手段の詳細にこだわる時を終わり、今後、本法をもって生物無機化学
分野に大きい寄与をしなければならない。これによってのみマルチトレーサー法の生
物分野における存在意義が証明され、生物無機化学の将来に有益な生理学的および生
化学的な基礎データーを与えることは間違いない。

［文献］
1) Shuichi ENOMOTO et al., J. Radioanal. Nucl. Chem., in press. 
2) Shuichi ENOMOTO et al., in preparation. 
3) Shuichi ENOMOTO et al., submitted to J. Bioinorganic Chem. 

Physiological and Biochemical Investigations of Biotrace Elements in Various 

Disease Model Animals 

Shuichi ENOMOTO, Bin LIU, Haruka MAEDA, Shizuko AMEE, and Fumitoshi AMEE 

The Institute of Physical and Chemical Research (RIKEN) 

Biotrace elements can be an index reflecting various kinds of diseases. In certain diseases, some 

elements become a reliable source of information for diagnosis. The multitracer technique, a tracer 

technique developed by us, can be use to analyze metabolism and behavior of different elements in 

the living bodies simultaneously. We proved that this method is a powerful tool to obtain 

information on the behavior of biotrace elements. In this article, we describe the usefulness of the 

multi tracer technique in the studies of trace elements in living bodies and discuss its application to 

metabolic physiology in zinc deficiency and diabetes model animals. 
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【緒言】

医学・生物学へのマルチトレーサの利用：重金属とセレンの

生体内相互作用について

（金沢大・医技短＂理研1) 0天野良平・大石茂雄•井表美樹・角永敦史・

吉田幸世・榎本秀一1• 安部文敏1

「重金属の解毒作用におけるセレンの役割」という課題を，マクロ量の金扇およびセレンを

投与したマウスと RI マルチトレーサを利用して研究している。重金厩とセレンの生体内相互

作用について分子レベルでの理解を目的としている。本報告では，＂℃d RI トレーサ（微量Cd

carrierを含む）と理研開発RIマルチトレーサ (no-carrier-added) を単独あるいは混合して使

用し，亜セレン酸イオン投与マウスにおける各トレーサの生体内挙動を検討した。マクロ量の

セレンのCdに及ぼす作用，および両元素のマルチトレ＿サヘの影響について検討した。

【材料と方法】

1.投与用マルチトレーサ溶液の調製：既に報告したように叫理研リングサイクロトロンで

重イオン照射した銀ターゲットを，金沢大学 RI 総合センターで分離し調製した。銀ターゲッ

トを硝酸に溶解したのち，塩酸を滴下し塩化銀沈殿を生成させ，沈殿ろ過し，ろ液にマルチト

レーサを得た。投与用溶液にするため硝酸と塩酸を十分に除去したのち，生理食塩水を加えマ

ルチトレーサをよく溶解し調製した。ターゲットの溶解から投与用マルチトレーサ溶液を得る

までの所要時間は約 3 時間であった。時間経過とともに利用できる核種は少なくなるが照射後

60 日程度でもトレーサ実験を行うことができる。本実験では照射後 50 日経過していたが， 7Be,

唸C, 54Mn, 59Fe, 57Co, 58Co, 65Zn, 75Se, 83Rb, 88Y戸Zr の10元素のトレーサを利用できた。

2. マクロ量Se溶液，および＂℃d RI トレーサ溶液：投与用マクロ量Se溶液は，和光純薬試薬

ー級の亜セレン酸ナトリウム Na2Se03 と NaClにより生理学的に等張であるような， Na2Se03濃

度で 0.43mg/ml の溶液を調製した。使用した”℃d RI トレーサは， DuPont社製の塩化物形をし

だ°℃dであり，比放射能が125MBq /mgであり微量であるがCd を含んでいる。使用に際しては，

常に安定Cdの量（一匹あたりの投与量は0.74µ.. gCd) を考慮した。

3. マウスヘの投与実験：マウスは ddY 系の体重19-23gの雄のマウスを使用した。

(1) 9匹のマウスを使用し， 3群3匹ずつ分け実験した。すなわち MT群（マルチトレーサ溶液

を腹腔内投与した群）， MT+Cd群（マルチトレーサと”℃d トレーサの混合溶液を腹腔内投与し

た群）およびSe+MT+Cd群（マクロ量Se溶液0.2ml／匹を腹腔内投与し， 1時間後マルチトレーサ

ど°℃d トレ＿サの混合溶液0.2ml／匹を腹腔内投与した群）の3群のマウスを投与48時間後に解剖

し，血液，心筋，肝臓，腎臓，骨格筋への取込率（各組織の単位重量あたりに取り込まれる放

射能の，投与放射能に対する百分率）を求め比較評価を行った。マクロ量のSeが及ぼすCdの挙

動への，あるいはマルチトレーサの挙動への影響についての実験的知見を得た。

(2) 肝臓，腎臓の細胞分画の可溶性画分について，ゲルろ過によるクロマトグラフィーを

適用し， Se, Cdおよびマルチトレーサのchemical speci ation の実験的な知見を得ようとした。

【結果および考察】

肝臓，腎臓における各種トレーサの取込率について，結果をFig .1(a)および(b)に示した。マ

ルチトレーサ技術により，各種トレーサは同時に追跡されることになるため，個体差・試料差
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などでこれまで比較が困難であった点が議論できるようになった。具体的に次のことが明らか

になった。 (1) MT群での取込率は既に報告した正常マウスのマルチトレーサ取込実験の結果

＂とよく一致している。 (2) 3群を比較するとCd の腎臓中での挙動に顕著な違いが示され，他

のトレーサの挙動には有為な差がなかった。生体内で微量のSe と Cdが相互作用していることが

示唆される。ただしSeの取込率は Se+MT+Cd群において希釈効果により減少していた。 (3) 

微量の担体Cdが投与された群では，肝臓でのZnの取込率が高くなるようである。別報2)で述べ

たCd （本報では極めて微量であるが）によるメタロチオネインの生成の影響と考えられる。

「カドミウムの毒性軽減におけるセレンの働き」の知見を得るようさらに検討中である。
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Fig. 1. Tissue uptake rates of Be, Mn, Co, Zn, Rb, Zr and Cd in liver(a) 
and kidney(b) of three different treated mice. 
□:MT group；鵬： MT+Cd group; 1111: Se+MT +Cd group. 

【参考】 1). 日本化学会第69春季年会， 38239，立命館大学（京都）， 1995, 2）．第 7 回金属の関与する生体

関連反応シンポジウム， 2-12, 静岡大学（浜松）， 1995; Vth COMTOX symposium on Toxicology and 

Clinical Chemistry of Metals, Vancouver(Canada),10-13 July 1995 

UTILIZATION OF A RADIOACTIVE MULTITRACER IN MEDICINE AND BIOLOGY: ON 

THE IN-VIVO INTERACTION BETWEEN HEAVY METALS AND SELENIUM 

Ryohei AMAN01, Shigeo OISHl1, Miki IHYOU1, Atsushi KAKUNAGA1, Satiyo YOSHIDA1, 
Shuichi ENOMOTd, Fumitoshi AMBE2, 1 School of Allied Medical Sciences, Kanazawa 

University, and 2The Institute of Physical and Chemical Research (RIKEN) 

Biodistribution of some trace elements and their in-vivo interactions in normal and Se-loaded 

mice were studied using a radioactive multitracer, which was developped at RIKEN, and 109Cd 

radioisotope tracer. Uptake behaviors of these elements in liver and kidney were examined and 

compared with each other. Uptake rate of Cd in kidney of Se-loaded mice was much larger than 

that of no皿al mice. We discuss here the protective effect of selenium against Cd toxicity. 
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1803 

【はじめに】

医学・生物学へのマルチトレーサの利用：

銅代謝異常LECラットにおける意義

（金沢大・医技短，理研1) 0大石茂雄・天野良平・石本勝巳・

成瀬美帆・安東 醇・榎本秀ー1. 安部文敏1

多数の元素の化学的・生物学的挙動を極微量で同一条件下同時追跡できる理研開発RI

マルチトレーサは医学・生物学の研究のために有望なプローブである。我々はその可能

性を追求している。本報では、銅を肝臓に異常に集積し、その代謝に異常をきたし、加

齢とともに肝炎さらに肝癌が自然発症するという運命を持つLEC (Long-Evans 

C innamon) 系ラットに、マルチトレーサ法を適用した。特に肝炎発症（通常 4 月齢）

前のLECラットにマルチトレーサを投与し、その組織取り込み率を検討した。マルチト

レーサというプローブで肝炎発症前のLECラット中で起こっているかもしれない生物学

的異常を捉えることを目標にしている。

【材料と方法】
1. 投与用マルチトレーサ溶液：前報1)と同様に、理研リングサイクロトロンで重イオ

ン照射した銀ターゲットより放射化学分離調製した。本実験は照射後 2 週間程度経過し

ていたので、 トレーサとして追跡できうるものは、 Sc, V, Mn, Co, Zn, As, Se, Rb, Sr, Y, 
Zr, Ru, Rh の 13元素のトレーサであった。

2. ラットヘの投与実験： LECラットは日本チャールズ・リバーより購入し、金沢大学

医学部動物実験施設により通常食にて 1 週間飼育した。投与実験において週齢の異なる

3 群のLECラットを使用した。各々は 5 週齢（体重75~85g) 5 匹、 8 週齢（体重160

~170g)5 匹、 11 週齢 (210~225g) 5 匹であった。実験の手順は上で調製した投与用

マルチトレーサ溶液をラットの右腹腔に注入し、 48時間後に解剖、血清、胸筋、胸腺、

肺、心筋、牌臓、膵臓、腎、肝臓、脳の試料をえ、生重量を計測した。次にこれらを凍

結乾燥することで放射能計測用試料とした。計測は、y線スペクトルをGe半導体検出

器を用いて測定した。

3. データの処理と評価の方法：週齢毎に体重の異なるラットを比較するために次のよ

うなデータ処理と評価を行った。

(1)組織へのトレーサ取り込みの評価は、各組織の単位重量あたりに取り込まれる放射

能の、投与放射能に対する百分率で求め、これを取り込み率 (%Dose/g)として表現す

る。前報1)も同様の方法によっている。

(2)各組織へのトレーサ取り込みを比較評価する場合、臓器の大きさが週齢により著し

く異なるため、その補正を行う必要がある。本実験では(1)で求めた取り込み率に係数

（体重／150g)を乗じて、ラット体重150gに補正した取り込み率を求めた。

【結果と考察】

本報では、各組織へのマルチトレーサの取り込み率の結果について述べる。ここでは

最も興味あると思われる肝臓の結果を例に示す。はじめに83Rbの取り込み率に注目する。

R炉はアルカリ金属イオンで生体内でK打こ類似の挙動をとることが予想され、週齢に
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よる差異は最も起こりにくいと考えられることから、これを基準に各元素の挙動を知る

ことは意義あることと考えられる。 Fig .1 にその結果を示した。誤差の範囲において 5 、
8 、 11 週齢の83Rbの挙動を一定と考えることができる。

次に肝臓における各種トレーサの取り込み挙動においてFig .2で示す。マルチトレーサ

の中に混在する Rb と Sc, V, Zn, Se のトレーサの取り込み率の比で示した。マルチトレ

ーサ実験においては、これらトレーサは同時追跡されているため、これまで比較が困難

であった点が議論できるようになった。 (1)V, Se は週齢によらずほぼ一定の傾向であっ

た。 (2)Zn は 5 週齢から 8 週齢で増加するものの、その後はほぼ一定であった。 (3)Sc は

週齢を追うごとに減少し、 11 週齢では 5 週齢に比して有意に減少した。

他の組織の取り込み率についても肝臓と同様の議論をする。さらに今後肝臓の細胞分

画や可溶性画分について、ゲルろ過によるクロマトグラフィーを適用し、週齢ごとによ
る取り込み差異の背景を明らかにしたい。
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【参考】 1)本講演予稿集1B02
UTILIZATION OF A RADIOACTIVE MULTITRACER IN MEDICINE AND BIOLOGY: 

SIGNIFICANCE OF ITS APPLICATION TO LEC RAT EXPERIMENT 
Shigeo OISHJI, Ryohei AMANO!,Katsumi ISHIM OTO I, Miho NARUSEI, Atsushi ANDO!, 

Shuichi ENOMOT02, Fumitoshi AMBE2, 1 School of Allied Medical Professions, Kanazawa 
University, and 2The Institute of Physical and Chemical Research (RIKEN) 

Biodistribution of trace Sc, V, Mn, Co, Zn, Se, Rb, Y, Zr, Ru, Rh elements in LEC rats were 
studied using a radioactive multitracer, which was developped at RIKEN. We are searching for 
some unusual trace element metabolism in the LEC rats before the jaundice development. 
Uptake behaviors of these elements in serum, pectrales, thymus, lung, cardiac muscle, spleen, 

pancreas, kidney, liver and brain were examined and compared in terms of age-dependence. 
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1804 

【緒言】

マルチトレーサー法を用いたビタミン D過剰ラット体内における

元素分布

（昭和薬大・薬、理研＊、慈恵医大・化t) 0蛭沼利江子・遠藤和豊・

榎本秀ー＊．矢永誠人t.劉 斌＊•安部静子＊•安部文敏＊

ビタミンD は、クル病、骨粗髭症、腎不全の治療に用いられる、小腸及び骨を主要な
標的器官とするカルシウム代謝ホルモンである。小腸に対する作用は、カルシウム吸収

の促進と絨毛の長さを伸長させ、骨に対しては、破骨細胞の形成及び、活性化を促す骨

吸収促進作用がある。このカルシウムの骨吸収促進作用は骨芽細胞を介して発現される。

生体内のカルシウムはPTH （副甲状腺ホルモン）が主に制御しているが、ビタミンD、

女性ホルモンであるエストロゲンの作用も同時に必要である。また男性ホルモンである

アンドロゲンも骨の成長に影響し、骨端の成熟を促進する。さらにこのホルモンは、破

骨細胞形成を抑制し、間接的にカルシウムの骨吸収を抑制すると考えられている。

生体内のカルシウム吸収を調節するビタミンD 、 PTH、エストロゲンの関係は活発

に研究されている。しかし、ビタミンDの及ぽすカルシウム以外の生体内微量元素の代

謝への影響についてはほとんど知見がない。そこで理研リングサイクロトロンにより製
造されるマルチトレーサーを用いてビタミンD過剰ラットの各種微量元素の体内動態を

多元素同時解析により調べた。本報告では、ビタミンD の及ぽす各種元素の挙動の変化

及び、カルシウム類似の元素における骨への影響について検討する。

【実験】

理研リングサイクロトロンで加速した重イオンビーム (135MeV /nucleon) を Geター

ゲット及びAuターゲットに照射して得られる無担体、無塩のマルチトレーサーを生理食

塩水に溶かし、投与溶液とした。 Auターゲットから得られるマルチトレーサーは、希土

類元素とそれ以外の元素とに分離したのち投与溶液とした。 7 週令のウイスター系の正

常ラット及びビタミンD過剰ラット（オス）に、 0.1mlずつ尾静脈内投与した。ビタミ

ン D過剰ラットは、ビタミンD （アルファカルシドール）を 1 日に 0.5ml (0.25µg)ず

つ 1 週間 (6 週令時）経口投与し続けたラットを用いた。マルチトレーサー投与後、 12

時間ごとの尿を採取した。希土類元素のマルチトレーサーを投与したラット群は 3 日後、

それ以外の元素のマルチトレーサーを投与したラット群は 4 日後に解剖し、各ラットの

臓器を摘出し Ge 半導体検出器で 7 線測定した。各元素の同定は、エネルギー及び半減

期解析により行った。

【結果および考察】

Geターゲットより得られるマルチトレーサーからは、 Be、 Ca、 Sc、 V、 Cr、 Mn、 Fe、

Co、 Zn、 Ga、 As が定量できた。また、 Auターゲットのマルチトレーサーにより定量で

きる元素は、 Be、 Ca、 Cr、 Mn、 Co、 Zn、 As、 Rb、 Sr、 Ba、 Ir、 Pt、 Y、 Ce、 Eu、 Gd 、

Yb であった。測定した各ラット間の個体差はほとんど見られなかった。

ビタミンD過剰ラットは血清カルシウム濃度の上昇及び血清アルカリフォスファター

ゼの低下によりビタミンD過剰であることが確認された。
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まず尿中排泄において、ビタミンD過剰ラットの尿からはカルシウムが検出された。

通常 Ca は、遠位尿細管より再吸収されるため、尿より排泄されない。しかしビタミンD

過剰ラットは、血中 Ca 濃度が高く、その濃度を下げるために腎臓より再吸収されずに、

尿より Ca が排泄されたと考えられる。 Mn、 Fe、 Zn は、ビタミンD過剰でも正常ラッ

トと変わらず尿中よりほとんど排出されなかった。 Be、 Sc は正常ラットに比べ、ビタ

ミンD過剰ラットでは尿中排泄がかなり減少していた。 As では、正常ラットの尿中排

泄に対し、ビタミンD過剰ラットのそれは約10％増加していた。

Be、 Sc の全脳、腸、腎臓、肝臓、牌臓、精巣への取り込みの分布を図に示す。 Be 及

びSc は尿中排泄は共に減少していたが、 Be はビタミンD過剰ラットにおける取り込み

は、正常ラットと比べてみると、全ての臓器で減少していた。一方、 Sc はほとんどの

臓器でビタミンD過剰ラットの方が取り込みが増加しており、体内蓄積が増していた。

V及びGa は、腸、腎臓、肝臓で増加していた。 Cr は腸、腎臓、精巣では増加しており、

肝臓では減少していた。 Mn 及びFe は、腸で増加していた。 Co は肝臓で減少していた。

Zn は、腸、腎臓及び精巣で増加しており、一方、肝臓で減少していた9 As は腸、腎臓、

肝臓及び牌臓において減少していた。

骨において、ビタミンD過剰ラットでも正常ラットと同様にアルカリ土類金属である

Ca、 Sr、 Ba は他の元素に比べて取り込みが多い。この三元素は、正常ラットに比べ、

ビタミン D過剰ラットにおいて取り込みが減少していた。希土類元素はカルシウムに挙

動が似ていると言われているように、 Ca 同様、ビタミンD過剰ラットにおいて取り込

みが減少していた。
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Fig 1. Distributions of Beryllium and Scandium in various organs 

DISTRIBUTION OF TRACE ELEMENTS IN VITAMIN D OVERLOADED RATS USING THE 

MULTITRACER TECHNIQUE 

応eko Hirunuma, Kazutoyo Endo, Shuichi Enomoto*, Makoto Yanagat, Bin Liu*, Shizuko 
Ambe * and Fumitoshi Ambe *, Showa College of Pharmaceutical Sciences, The Jikei University 

School of Medicinet, The fu.stitute of Physical and Chemical Research (RIKEN)* 

It is well-known that Vitamin D (VD), used for therapy of rickets, osteoporosis and renal failure, 

affects the metabolism of Ca and P. However, the effects of VD on the metabolism of various trace 

elements have scarcely been studied. In the present study, effects of VD on behavior of various 

elements in rats were examined by the multitracer technique, which can be used to determine the 

behavior of various elements under the same experimental conditions. 
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1805 マルチトレーサー法の LEC ラット（肝疾患モデルラット）への応用（その 1)
（慈恵医大 1. 都立大理2 ・理研3. 昭和薬大4) 0矢永誠人’・遠藤理枝子2.

榎本秀一3. 蛭沼利江子4 ・劉 斌3 ・遠藤和豊4 •安部静子3.

戸澤満智子 1 ・中原弘道 2 •安部文敏3

《緒言》

近年、我々は、マルチトレーサー法を動物（ラット）における各種微呈元素の生体内挙動
の同時解析に応用することを試みてきている。本研究では、マルチトレーサー法を LEC
(Long-Evans C i nnamon)ラットに応用し、諸元素の体内挙動を同時に追跡することとした。

この LEC ラットは肝炎・肝癌高発ラットであり、その肝癌発生の過程はヒト肝癌の発生
過程と極めて類似していることが知られている。これまで、この肝炎発生の原因として銅
の代謝異常があげられていたが、最近になって鉄の代謝異常も見つかり、これも原因の可
能性があることが指摘された。本研究では、急t生肝炎発症前後の13週令の LEC ラットに
ついて、金属を中心とした諸元素の代謝過程をマルチトレーサ＿法により同一個体を用い
て同時に追跡することとした。

《実験》

理研リングサイクロトロンで重イオン照射した銀ターゲットを化学処理し、マルチトレ
ーサー生理食塩水溶液を調製した。この溶液を13週令の LE C ラット（オス）および対照の
正常ラットとして同週令の SD ラットの尾静脈内に投与し、一定時間毎にその排泄物を採
取し、投与 2 日後に主な臓器の摘出を行った。各排泄物および臓器について Ge検出器によ
り Y 線の測定を行い、各試料中の核種の同定、定量を行った。

《結果》
LEC およびSD ラットの肝臓について、いくつかの元素についての取り込み率をF ig.

1 に示した。 LEC ラットでは、 Sc、 Mn 、 Fe 、 Znの肝臓への取り込み率が SD ラットに
比べて大きいことが認められた。このうち、 Mnおよび Znについて、各臓器への湿重量あ
たりの取り込み率をそれぞれF ig. 2および3に示した。本研究で用いた 2 種類のラットは同
週令ではあるが、 LEC ラットが195~270 g、また SD ラットが470~560 gと、平均して
約 2 倍の体重差があり、 Mn、 Znとも、体の小さい LEC ラットの方がどの臓器について
も湿重呈あたりの取り込み率は大きくなっていたが、 Mnについては肝臓で、また、 Znに
ついては肝臓、腎臓および牌臓で体重差以上の取り込み率の差が見られた。松田らによる
PIXE 分析法を用いての LEC ラットの肝臓の分析結果によると、 Cuや Fe以外に Znも
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SD ラットに比較して濃度が高いことが認められ’）、本研究の結果はこれと一致するもの
と思われる。しかしながら、 Mnに関しては、本トレーサー実験とは異なり、 PIXE分析
では LE C ラットの方が濃度が高いという結果は得られてはいない。
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Application of the multitracer technique for a study on distribution of trace 
elements in LEC rats 

Makoto YANAGA1. Rieko END02, Shuichi ENOMOT03, Rieko HIRUNUMA4, Bin LIU3, 

Kazutoyo END04, Shizuko AMBE3, Machiko TOZAWA1, Hiromichi NAKAHARA2 and 
Furn i tosh i AMBE3 
1 Department of Chemistry, The Jikei University School of Medicine 
2 Faculty of Science, Tokyo Metropolitan University 
3 The Institute of Physical and Chemical Research (RIKEN) 

4 Faculty of Pharmacology, Showa College of Pharmaceutical Sciences 

Uptake and distribution of trace elements in LEC rats were studied using the 
multi tracer technique. The uptakes of Sc, Mn, Fe, Zn in I iver of LEC rats were 

found to be larger than those of SD(normal) rats. 
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1806 Biodistribution Study of Antibodies Labeled with 

Multitracer in Mice 

(RIKEN) fil!!.lJ!2, Shuichi ENOMOTO, Shizuko AMBE and Fumitoshi AMBE 

INTRODUCTION 

In the field of radiopharmaceutical science, radioactive metal ions chelated to small 

molecules, peptides, or proteins such as monoclonal antibodies have been used clinically for 

diagnosis of cancers and for basic studies on functions of various organs. In the selection of 

suitable isotopes for radiopharmaceutical uses, we usually label a compound with different 

isotopes one by one and compare their in vitro and in vivo behavior, which involves tedious 

work. Moreover, slight changes of conditions are inevitable in these separate experiments. In the 

rnultitracer technique developed at RIKEN, a large number of radioisotopes produced by highｭ

energy heavy-ion irradiation of a metal target are simultaneously used as tracers. This is a great 

advantage for biological, pharmaceutical and medical studies. With the multi tracer technique, we 

can obtain much information at one time and under strictly identical experimental conditions. 

In this work, labeling of antibodies, imrnunoglobulin G (lgG) with a multitracer was 

investigated and the metabolism of the labeled antibodies was studied. 

EXPERIMENT AL 

A carrier-and salt-free rnultitracer solution in 0.05 molｷdm-3 hydrochloric acid was 

prepared. Diethylenetriarninepentaacetic acid (DTPA) was conjugated to IgG by the cyclic 

dianhydride method. After the multi tracer solution was added to the lgG-DTPA solution, lgGｭ

DTP A-multi tracer was separated from free multi tracer ions by means of a molecular -cut filter. To 

determine the in vitro stability of incorporated isotopes, the labeled IgG preparations were 

dialyzed against saline and O.lmmolｷdm-3 EDTA solutions and the radioactivity remaining in the 

dialysis bags was measured with a HpGe detector. As a control, the same labeling procedure was 

performed with another IgG solution without conjugation with DTPA. In animal experiments, the 

antibodies labeled with multitracer were injected intraperitoneally into mice. The mice were 

sacrificed at 3hr, 24hr and 48hr after injection. Different organs were dissected, weighed, and 

counted with HpGe detectors. The biodistribution data were computed as percentage of injected 

dose (ID) per gram of organs. 

RESULTS AND DISCUSSION 

It was found that the stability constant of the metal DTPA complex was a main factor in 

determining the labeling efficiency. Labeling efficiency of the metal ions in the multitracer 

solution increased with the stability constant of the DTPA complex. For the control sample 

without DTPA, the amounts of radioisotopes combined with IgG were lower than the detection 

limit. No obvious loss of the radioisotopes from the labeled IgG-DTPA was detected during 
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48h of dialysis in saline and EDT A solutions. This indicates that once metal ions combine with 

IgG-DTPA, the chelates are stable under the conditions studied. 

The in vivo properties of multi tracer-labeled IgG show that the stability constant of the 

DTPA-metal complex is only one of the factors that affect the biodistribution of radioisotopes. 

The property of the metal ion is also very important. Fig. I shows the biodistribution of 10 

radiotracers which were labeled on IgG. The metabolism rate of rare earth elements which can 

form very stable complexes with DTPA such as Y, Eu, Gd and Yb was slow in blood, which is a 

metabolic characteristic of macro molecular IgG. Although the stability constants of Zr and Hf 

DTPA complexes are also very high, they did not show high stability in vivo. These two 

elements kept dissociating from the antibodies in blood and accumulated in bones. The rare earth 

elements showed similar behavior to each other. However, it seems that the in vivo stability of 

Ce was less than that of Y, Eu, Gd and Yb. Here maybe the nature of the DTPA complex plays 

an important role. From Fig. I, we can also see that the accumulation targets of the broken-down 

radioisotopes were different. Dissociated Ce had a high accumulation in liver, while Zr and Hf 

accumulated largely in bones. By the multi tracer technique, we can get much information about 

the metabolism of the labeled antibodies. This also shows the advantage of the multitracer 

technique in the study of radiopharmaceuticals. 

Blood Liver Bone 

;.05i | 仇軋叶： n 130 

JI I 20 
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e 
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ScCoZnZrHf YCeEuGdYb -ScCoZnZr Hf YCeEuGdYb v ScCoZnZr Hf YCeEuGdYb 

ロ 3hr 闊 24hr □ 48hr

Fig. l Distribution of multi tracer labeled IgG in some organs 

Biodistribution Study of Antibodies Labeled with Multitracer in Mice 

Bin LIU, Shuichi ENOMOTO, Shizuko AMBE and Fumitoshi AMBE 

The Institute of Physical and Chemical Research (RIKEN) 

Labeling of antibodies, immunoglobulin G (IgG), with a multitracer was investigated. 

Antibodies were coupled to diethylenetriaminepentaacetic-acid (DTPA) cyclic dianhydride and 

subsequently labeled with the multitracer. The biodistribution of the multitracer-labeled 

antibodies in mice was studied and the metabolic mechanism was also discussed. 
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1807 マルチトレーサーを用いた赤血球膜における
K, Rb, Cs の輸送速度の測定

（北里大獣医・理研） 0伊藤伸彦・桐山巌・岩月晶・伊藤麻由

安部静子、榎本秀一、安部文敏

【はじめに】ルビジウム (Rb) やセシウム (Cs) は、カリウム (K) と物理化学的に近い性質を
持っていることと、地球上の他の環境より比較的高濃度でK と相関して生体組織中に存
在することによって、多くの研究者に着目されてきた微量元素である。現時点では Rb
や Cs は必須元素ではないと考えられているが、腎障害や悪性腫瘍などをもつヒトや動物
の体内の濃度が変動することが知られており、疾病と微量元素の関連からも興味が持た
れている。しかし、 Rb や Cs が疾病に関連して変動する理由を明らかにするには、体内
の微量元素を分析するだけでは限界がある。このためマルチトレーサー法を用いて細胞
膜における K,Rb および Cs の輸送について研究した。

【方法】赤血球試料は、ラット(Wistar)から採血し用いた。マルチトレーサーは、理研
のリングサイクロトロンで重イオン (14N) を核子あたり最高 135MeV/Nucleon で金のター

ゲットに照射し生成した。これからアルカリ元素類を抽出し、比較的半減期の長い K-43,

Rb-83, Rb-84, Cs-129 を測定の対象とした。測定は、高純度 Ge 半導体検出器と MCA を
用いて行った。実験は、動物の血漿中のカリウム濃度を参考にし、低カリウム濃度 (3mM) 、
正常カリウム濃度 (4mM) 、高カリウム濃度 (6mM) となるように K を添加したリン酸緩衝液

(PBS) に 0. 3 ｵ M~7mM の Rb 濃度、または 7nM~7mM の Cs 濃度となるように調整した溶液
にマルチトレーサーを加えて行った。赤血球試料にマルチトレーサー溶液を加え 3 8 ℃ 

で 1 時間インキュベーションし、あらかじめウアバインを加えた溶液と加えない溶液の
赤血球中に取り込まれた放射能の差から計算した取り込み速度を能動輸送速度とし、ウ
アバインを加えた溶液の赤血球への取り込み速度を受動輸送速度とした。
【結果および考察】 K の受動輸送と Rb の関係を Fig.I に、同じく K の能動輸送と Rb
の関係を Fig.2 に示す。 Fig.3 と Fig.4には、 K の取り込みと Cs の関係を示す。また、

Fig.5 と Fig.6 には、それぞれ溶液中の K濃度を一定(4mM) とし Rb 濃度を変化させたと

きの K と Rb の受動輸送速度と、能動輸送速度を示す。

成績の大要は以下の通りである。
k 能動輸送の速度は、受動輸送速度の 3~4倍であった。 K の受動輸送速度は溶液中

の K濃度の変化と正の相関を持ち、その曲線は指数関数に回帰された。 K の受動輸送速

度は溶液中の Rb 濃度の影響を受けて低下したが、能動輸送と比べると受ける影響は少
なかった。 K の能動輸送速度は、溶液の K濃度がラットの正常血漿 k濃度と考えられる
4mM の時に高くなり、低 k 血漿状態と思われる 3mM や高 k血漿状態と思われる 6mM

ではそれより低かった。 K の能動輸送速度は溶液中の Rb 濃度の影轡を受けて大きく低

下した。 Cs が K の受動輸送や能動輸送に与える影響は Rb のそれと近似していたが、受
ける影響の程度は小さかった。 Rb の赤血球内への流入速度は、受動輸送と能動輸送とも
に溶液中の Rb 濃度に依存して増加し、べき級数に回帰された。能動輸送速度は受動輸
送速度の 3~4 倍であった。溶液の K濃度が 4mM の場合、溶液の Rb 濃度が 4mM の時
（溶液中の K と Rb の原子数が等しい）には、 Rb の輸送速度は K のそれと比較すると、
受動輸送では約 5.2 倍であり能動輸送では約 3.5 倍であった。溶液の K 濃度が血漿の正
常濃度以上では、溶液中の K と Rb の原子数が等しい場合には、 Rb の方が K より高い

-55-



効率で細胞内に取り込まれることが分かった。しかし、 Cs は Rb に近似した動態を示す
が、細胞膜における輸送速度は Kや Rb よりかなり低かった。
Rb は部分的に K の代用となりうることは知られていたが、条件によっては K より効

率よく細胞内に取り込まれることは大変興味深い現象である。
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Fig. 2 The effect of rubidium concentration on the active 
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MEASUREMENT OF POTASSIUM, RUBIDIUM AND 
ERYTHROCYTE USING MULTITRACER TECHNIQUE 
Nobuhiko ITO, Iwao KUNUGIYAMA, Akita IWATSUKI and Mayu ITO: Kitasato University 
School of Veterinary Medicine and Animal Sciences 
Shizuko AMBE, Shuichi ENOMOTO and Fumitoshi AMBE: The Institute of Physical and 
Chemical Research (RIKEN) 

The passive and active transport rates of K, Rb and Cs in rat erythrocytes membrane were 
measured using the multitracer technique. The passive and active transport rates of cesium were 
lower than potassium. However, the passive and active transport rates of rubidium were higher 
than potassium when external molecular concontration of potassium and rubidium were the same. 

CESIUM INFLUX RATE INTO 
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1808 

1.はじめに

低温における低分子量有機固体の空孔構造のプローブ

としてのポジトロニウム

（東大原総センター）伊藤泰男、 （広島大工）塩谷 優

高分子材料、酸化物などの絶縁材料中に注入された陽電子は電子一つと結合してポジトロニウム (Ps, e•e-) 

を作ることが出来る。形成された Ps は物質中に空孔があればそこに入り込む。陽電子のスピンと電子の
スピンが同じ向きで結合した Ps (o-Ps) の消滅速度入 P は、空孔の壁を構成する電子群が陽電子と重な

る確率に比例する(pick-off消滅）。空孔を半径 R(nm) の球形井戸型ポテンシャルで近似した簡単なモデ

ルでは、pick-off消滅速度入p(=1／て 3) は次式で表される。

入P = 2[1 ― R+:166 十よsin(~)] ns —1 

一方、 o-Ps 形成の割合（I3) は物質の性質や状態によって異なり、まだよく分かっていない部分である。

例えば高分子材料中では、 h は「自由空間の数密度」に比例するとする場合もあるが、必ずしも一般的で

はない。

o-Ps 寿命によってナノメータ空孔を測定することは、物質中の分子の存在状態、輸送現象、反応などを

知ることと密接に関係している。塩谷は、マトリクスとしてのperfl uoro-c-hexane (PFCH), perfl uoroｭ

me thy 1-c-hexane (PFMCH) などに炭化水素化合物を溶かして固化し、ガンマ線を照射して溶質のカチオン

ラジカルを電子スピン共鳴で測定して構造解析を行っている。その中で、溶質カチオンラジカルに対して

マトリクスが供与するスペースの大きさは PFMC の方が PFMCH よりも大きいと推定される結果を得た。

これはマトリクス分子の大きさから考えると逆である。そこで、マトリクスの空孔状態を o-Ps で測定す

ることにした。

2. 実験

PFMC、 PFMCH を陽電子源 (22Na) の入ったガラス管に入れ、脱気の後封入して低温クライオスタットにセッ

トした。試料温度を室温付近から 40K まで 10度間隔で降温させその後は逆に昇温させて、各温度で一定

時間陽電子寿命測定を行った。 PFMC は室温で固体であるので昇華法によって試料ガラス管に移し取った

が、その時の状態は微粉末が綿のように集まった低密度の状態であった。

PFCH, PFMCH の他に、 n-hexane, c-hexane なども同じように測定して比較した。

3. 結果と検討

PFCH と PFMCH の結果をそれぞれ図 l 、 2に示す。黒丸が降温方向、白丸が昇温方向での測定である。結果

の特徴は

1. PFCH の最初の測定値a点（て 3=3. 8ns 、 13=0. 24) が b点（て 3=2. 8ns, 13=0. 28) へと大きく変化している

のは、粉末状固体の凝集状態が変化して大きな結晶へと凝固していく過程に対応している。 1 点を測定

するのに、温度設定に要する時間を含めて約8時間かかっているので、凝集状態の変化の主な部分は 8 時

間以内に終了していることが分かるが、更に稲密な状態に向かって緩慢に緩和している様子が 2-3 点

にわたってみられる。

2. PFCH, PFMCH について結晶学的、分光学的に知られている相転移点を図に書き加えてあるが、 o-Ps デー

タが示す転移とは一致していない。 PFMCH では融点 (234K) さえも観測にかかっていない。

3. o-Ps パラメータが示す相転移にはヒステリシスがある。

4. 低温でて 3'I3 ともに小さくなる。これは密度が高くなったことに対応している。

5. 40K 付近以下の温度でて 3'I3 が商温側での値と同じくらいに戻る。
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6. PFCH と PFMCH のt' 3 の比較から、 PFCH の中の空孔は PFMCH よりも小さいことが分かる。

最後の特徴は分子サイズを考えると妥当であるが、電子スピン共鳴からの推定とは逆である。考察の結果

我々は、電子スピン共嗚の実験では試料を急冷によって固化し実験は短時間で終了するので、 PFCHでは図

1 のa点に相当する状態、 PFMCHでは図 2 のc点の状態に相当する状態になっていたものと推定するに至った。

そして今後この電子スピン共嗚の実験をプログラムする時には図1, 2の結果を参考にすることになった。試

料の空間状態が関与する現象を取り扱う場合には、ポジトロニウムのデータをこのように援用することは

有用と思われる。

測定結果から空孔構造は結構複雑なようである。特に上記第 2 の特徴はポジトロニウムで何を見ている

のかについて理解を深めるためにも重要かもしれない。また第 5 の特徴はこれまで知られていなかった新

しい発見である。討論会ではこれらについて詳細に検討を加える。

:こシ[Fぐ：
F F 

6
 

4

2

 

s
u
/
 
a
E
-―
芸
1
5
d
1
0

瑶．d ～••． — 

゜卜 \ • 0 . ゜
｀切

咋．．．．．．｀痴ダ.. 
D . 

0D  

. 
D~忍§

ご←- こ思~ 乏〇~ — 

゜ 100 200 300 

尺•nm、
• 6 

0.5 

FFこ：

4

2

 

S
U
/
 8El_e-

—J

Sd10 

4

3

2

 

Q

a

、

，，，。

゜゜
• 0 
～っ00... .... 

旨
u

~891 

罪
e
↓
•罪

q

゜
・
。.oo 

＼
↓
．
。

゜

40 

＞ヽ

壱Q) 20 
c: 
1/) • 0 

年
函·~···・···．。a 炉ぶ 。゜

I ! I II I 

゜
100 200 300 

40 

゜
2
 

全
S
U
8
jU
J
S
d
1
0
 

100 200 300 

善 II 唇

゜
。」にや‘00:

゜ c 

゜
゜

‘゜oOoo •• ... 
... 

100 200 300 

゜temperature / K.  lempeature /K 
Yasuo ITO (RCNST, Univ. of Tokyo) and Masaru SHIOTANI (Faculty of Engineering, Hiroshima Univ.) 

Posi tronium p arame t ers て 3 and 13 were measured for perfluorocyclohexane and 
perfluoromethylcyclohexane at temperatures from RT to 40K. The results indicate that the spaces 
seen by o-Ps is normally larger in PFMCH than in PFCH, but detailed picture of the space 
structure appears complicated. The transitions seen by o-Ps is not the same as has been 
measured by crystallographic and spectroscopic methods. Furthermore a new peculiar transition 
has been observed at very low temperature, where both て 3 and 13 become larger. 
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【はじめに】

陽電子消滅によるエポキシ樹脂中の硬化過程について(II)

（高エネ研、総研大＊、東大原総センタ—**) 0鈴木健訓、沖雄一、

沼尻正晴、三浦太一、近藤健次郎、大島永康＊、伊藤泰男＊＊

これまで、各種エポキシ樹脂の特性と陽電子消滅(PA) との相関について報告してきた。

昨年度は、ビスフェノールAジシアネート (B i sphenol A D i cyanate、以下BADCyと略す）の

硬化過程を陽電子消滅法によって解析した結果を報告した。この樹脂は室温でモノマーの

粉末状態にある。図 1 に示すように、電気陰性度の大きいーCN基を両端に持っているため、
ポジトロニウム (Ps)生成の過程で、陽電子消滅はーCN基の影響を受けることが予想される。

この影響は、陽電子消滅の寿命スペクトルを解析した際に、長寿命成分の強度(I 3) に現

れ、しは2~3％と非常に小さい。

一般的には、 Psの長寿命成分は高分子間に存在する空孔に関係し、寿命（て 3) はその大

きさを与え、 hはその数に対応するといわれている。モノマーの粉末状態の試料には多く

の空孔が存在し、単に空孔の数による説明に従えば、しはかなり大きくなると予想される。

しかし、 BADCyの硬化過程における陽電子消滅は、このような単純な説明ではI3が抑制され

ていることは説明できないこと、また、 BADCy中におけるPs生成は多くの要因を受けている

ことを示している。高分子における陽電子消滅では、多くの要因がPs生成に関与し、解釈
が単純にはいかないのが現状である。最近、高分子の特性と陽電子消滅との相関を整理す

る目的で、多種多様な高分子材料を用い、異なった条件下で陽電子消滅の実験が数多く行
われており、高分子中における陽電子消滅の素過程が明らかになることが期待される。
陽電子消滅は高分子材料の持つ化学構造、幾何学的構造、状態等の影響を受ける。特に

相変化に対して敏感に反応し、融点、ガラス転移点や多くの相転移点を測定することがで

きる。昨年報告したBADCyの硬化過程ではこのような転移について説明した。本討論会では、

熱力学的測定と陽電子消滅の結果がどのように対応しているかについて報告する。

【実験】
BADCyの融点は79°Cであり、室温では粉末である。硬化温度をいくらの温度に設定するか

で反応の早さを制御できる。陽電子消滅の測定では一時間毎にデ＿夕を収集するため反応

を緩やかに進行させる必要があり硬化温度を何度にするかは重要である。反応速度を調べ

るため、 BADCyの重合反応は発熱反応であることを利用して、試料の温度を変化させた時の

反応熱の測定をDSC （示差走査熱量計）を用いて行った。これまで120℃の硬化温度で測定

してきたが、 DSCでは120、 150 、 200℃の 3 種類の温度で測定した。陽電子消滅の実験を行

うために、 BADCyの粉末試料を内径10mm¢ の試験管に入れ、粉末の中心に約1MBq(30µCi)の
22Na線源をカプトンフォイルで密封したものを設置した。この試験管を熱浴の中に入れ、

熱浴の温度を制御し、試料の温度をモニターしながら、硬化過程の陽電子消滅を行った。

【結果と考察】
室温から徐々に温度を上げ、 120℃で約40時間保持、さらに220℃に上げ、最終的に280℃
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まで温度を上げた場合の、陽電子消滅(PA) と DSCの測定の結果を図2、 3に示す。 120℃で硬

化させた場合、 PAの結果は大幅に変化しているが、 DSCの結果ではそれ程大きな変化は見ら

れない。ゲル化時間は反応の急激な変化に対応する時間と考えると、 DSC及びPAの結果から、

120℃に硬化を開始してから約20時間後にゲル化時間

に達していることが分かる。 DSCの面積は発熱量に対

応しており、重合反応の量を与える。 120℃の温度で

硬化したサンプルの温度を上昇すると、 DSC と PAの結

果は再び重合反応が進んだことを示しており、 DSCで

は発熱量の増加、 PAではて 3 といの増加と減少が見ら

れる。 PAの結果を理解するには、熱力学的方法等他

の測定による結果と対応させる必要がある。

.. 
'''.,ｷ,' 

i」 l←ー”.l」OL [-| -•卜．l-
" -|」•--1. -J ·上～I叶”

~ I・訂；了f [ —9 | -•「['1―了―|こ~-• I --l—: •I •-, .i —;•1-- -—I , , l i• 一
• • • 9 • l i. |.,. I ;. 1 

] ] ]-]]•Sー［言t,i•Fi。［（二：I 
己：； O C I―-l.」!-•「.; " i !――lー·-1 • i—: : :':— 1—. i 

; 0 ,  l. 1. ?ー | !,“!, i,. 1, 90,',  •a. i i'00 ; p 

..'[ rｷ..l ；ー！→・+J·:i•―:: ! i | :. I”., T, I m • (h o !'! ! } l,”: • j •91 -l 、

(
~
.
,
•
』n-
0
』
●

d
9
.
←

g

g

g

8

1

0

0

 

CH3 

N 三 c-o{こ}i-〈)-o-c 三 N
CH3 

Fig.1 Bisphenol-A Dicyanate 

40 

0

0

0

 

3

2

1

 

食
）
C
I
K
#
s
u
c

q
u
r

••~-

220℃ 

3 

゜ ゜

Temperature 

20 40 60 

Time (Hours) 
BO 100 

Fig.2 DSC results Fig.3 Positron Annihilation results 

POSITRON ANNIHILATION AND POLYMERIZATION OF EPOXY RESINS (II) 

Takenori SUZUKI, Yuichi OKI, Masaharu NUMAJIRI, Taichi MIURA, Kenjiro KONDO, 
National Laboratory for High Energy Physics, 
*Nagayasu Oshima,The Graduate University for Advanced Studies, 
**Yasuo ITO,RCNST,The Univ. of Tokyo 

A positron annihilation lifetime (PAL) technique is a useful method to study 
polymerization process. PAL is sensitive to the change of phase and/or state and 
was applied to the polymerization of Bisphenol-A Dicyanate (BADCy) (Fig.1), in 
which the change of state (powder, 1iquid, and solid) and phase transition 
(glass to rubber) were observed. It is necessary to compare results of PAL with 
other methods, e.g. DSC or TMA. In this study the polymerization was followed by 
DSC, whose results were compared with PAL. The polymerization is an exocermic 
reaction and hence the reaction rate can be measured by the rate of heat release 
using DSC. Melting point of BADCy is 79℃ :DSC shows the large decrease; 
lifetimes and intesities of the long-lived component increase. Although from DSC, 
it is difficult to study the detail of structure cahnges during the polymeri-
zation process, PAL is probing the nano-meter scale of polymer structures and 
hence, the development of polymer structures can be studied. 
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1.はじめに

陽電子消滅によるポリスチレンの低温における温度特性の研究

（総研大、高エネ研＊、東大原総センター＊＊） 0大島永康、鈴木健訓＊、

沖雄ー＊、沼尻正晴＊、三浦太ー＊、近藤健次郎＊、伊藤泰男＊＊

陽電子は、実験室で簡単に制御できる唯一の反粒子であり、電子との相互作用によって

消滅するという特徴を持っている。これは陽電子消滅法として確立されており、工学、理

学、医学等多くの分野で利用されている。最近では、高分子材料に陽電子消滅法が積極的

に応用されており、材料解析の手法として重要な役割を果たしているとともに、陽電子消

滅の基礎過程を研究する上で興味ある実験が行われている。
線源から得られる陽電子(e+)は高いエネルギーを持っており、このようなぎを高分子材

料中に入射すると、ピコ秒という短い時間で減速し、熱化した後、周囲の電子と相互作用

をして消滅するか或いは電子と結合してポジトロニウム (Ps) を形成する。高分子の自由

空間に捕捉されたPsは数ナノ秒（ns) 程度の長い寿命を持つようになり、周囲の高分子構

造や化学構造の影響を受けて消滅する。

これまで、ポリプロピレン(PP)やポリエチレン (PE) 中におけるPsの低温における研究を

行ってきたが、本研究会ではポリスチレンの低温における温度特性について報告する。

2. 実験方法

分子量の異なるポリスチレン (MW=45k、 170k、 280k) を購入し、高温真空中 (~300℃)

で融解して板状の試料(10X10 X2mmりを作成した。これらの試料の熱力学的特性はDSC
（示差走査熱量計）を用いて測定した。陽電子消滅の実験では、上記試料の間に陽電子線

源（約lMBqの 22Na線源をカプトンフォイルで密封したもの）を挟み、線源から放出される

1. 28MeVァ線をスタート信号とし、 0.511MeV消滅ァ線をストップ信号とした。温度制御では、

極低温冷却装置を用いて約1時間で70Kの低温に冷却し、その後この温度で保持し、長寿命

成分の強度の増加を観測しながら、増加が止まり一定になった時点で5Kステップで試料の

温度を室温まで上昇させた。試料温度を5K上昇させた場合、上昇開始から 10分間後に陽電

子消滅の測定を開始した。試料によって増加の停止するまでに要する時間は異なり、ポリ

スチレンの場合、約130時間を要した。

3. 結果および考察

高分子中の陽電子寿命スペクトル(PAL)は一般的に3成分に分解される。その長寿命成分

(I 3、戸）と短寿命成分(I 1 、 T1) はPs生成に起因している。特にて 3は高分子構造の隙

間にできた量子論的空孔の大きさに対応しており、ゼオライトのような試料から寿命と空

孔の大きさの関係式が求められている。しかし、 I3は多くの要因（化学構造、高分子構造、

温度等）により変化し、単純に空孔の数に対応しているわけではなく、高分子中の陽電子

消滅の解釈を複雑にしている。

極低温におけるしの変化について、これまで幾例かの実験があり、高分子構造の分岐構

造や局所構造の運動に関係していると説明がなされている。もし、 hが空孔の数に関係す

るのであれば、温度一定の状態でしの変化は起こらないと予想される。しかし、 PPやPEの
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ような高分子材料においては、 lOOKのような低温に冷却すると、約20時間の時定数でしが

増加すること、また、フェニル基を持つ高分子（ホ°リジ7ェこ）炒nキサン）では、この増加は100時

間以上かかることが示されている [1] 。

これまで、誘電緩和の研究が多くの高分子についてなされており、メチル基の回転運動

や高分子鎖の局所運動等は、低周波数では100K~200Kの間で開始することが求められてい

る [2]。高分子を低温にし十分冷却した後、徐々に温度を上昇する過程で、凍結した分岐や

局所構造が、動きうる温度になったとき、 hに変化が起こればPs生成がその温度に対応す

る構造の動きの影響を受けたと考えることができる。同時に、温度を低温に下げたときの

hの増加はこのような構造の停止によって起こったことが推定できる。ポリスチレンは炭

素直鎖結合にフェニル基が分岐としてついている構造と考えることができ、この試料から

フェニル基の熱運動が開始する温度を求めることができる。

図にポリスチレン (MW=170K)の試料における陽電子消滅の時間変化を示す。各時間領域の

測定の温度条件は、①0~44h:300K、②45

~174h:70K、③175~228h:5K/h、④229

~242h: 300K、のようになっている。①
の領域ではI3は39％から 34％に減少してい

るのが観測される。これは陽電子線源が 一
貪

材料に影響を与えたことによる。②の領
臼

域では時間とともにhの増加が見られ、

冷却開始から 130時間後には約14％増加し

た。このしの増加を確認した後、温度を

70Kから 5K/hで上昇させた時の温度と 13 と

の関係（③の領域）から、 lOOK付近で 13

が減少していることが分かる。詳細につ

いては討論会で説明する。
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図 ポリスチレンの試料温度と I3

文献［ 1]T. Suzuki et al., JOURNAL DE PHYSIQUE C4 vol. 3, p283 ('93) 
[2]和田八三久、高分子の固体物性、培風館(1971)

Characteristics Polystylene at Low temperature Studied by Positron Annihilation 

Nagayasu Oshima,The Graduate University for Advanced Studies, 
* Takenori SUZUKI, Yuichi OKI, Masaharu NUMAJIRI, Taichi MIURA, Kenjiro KONDO, 
National Laboratory for High Energy Physics, 

**Yasuo ITO,RCNST,The Univ. of Tokyo 

A positron a皿ihi lati on lifetime (PAL) technique was applied to study the 
relaxational behabior of polymer structures. Polystyrene was cooled in a hour 
at 70K and the increase in an intensity of the long-lived component was obserbed. 
This is considered to be due to the thermal relaxation of phenyl groups. In the 
heating process, the relaxational temperature was determined. 
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1 B 11 短寿命 RI による分子磁性体の研究
（理研A' 電通大B, 京大原子炉C) 0 大久保嘉高A, 安部静子＼

岡田卓也A，中村仁A，安部文敏A,C，浅井吉蔵見米田淳郎見

柳田保雄B, 川瀬洋一汽上原進一C

1.はじめに 時間微分型ガンマ線摂動角相関 (TDPAC) は lppb 程度の極微量のプロ

ープ核について，メスバウアー分光と同じく，その核位置での超微細場（磁場，電場勾

配等）を測定し，磁性，プロープ原子の電子状態，プロープ核のまわりの局所的な構造

などの情報を与えてくれる非常に有用な手段である [1, 2] 。

本研究は，新しい磁性体として興味ある分子磁性体 {NBu4[M(II)Fe(III)(ox)3]知 (M=

Fe, Ni) [3] に原子炉で製造した 117Cd （半減期 2.4h) あるいは lllmCd （半減期 48.6 m) 

を導入し，壊変して生成する 117In あるいは lllCd の TDPAC 測定により分子の構造，

プロープ原子の電子状態，そして磁性について情報を得ることを目的として行った。図

1 に文献 3 から引用した分子磁性体の推定 3 次元構造を示す。 M=Fe と Niの分子磁性

体はそれぞれ 43K, 28K 以下でフェリ磁性体である。

2．実験 京大原子炉実験所で濃縮安定同位体 116Cd0, 110Cd0 を熱中性子照射して，

それぞれ 117Cd, lllmC,dを製造した。各々の放射性同位体を含む酸化物を 6M 塩酸に溶

解し蒸発乾固した後，シュウ酸鉄カリウム，臭化テトラ（n-プチル）アンモニウム，硫酸

鉄あるいは硫酸ニッケルと混合し，生成した沈殿物 {NBu4[M(II)Fe(III)(ox)3]h,,, (M = 

Fe あるいは Ni)を吸引ろ過によって分離した。ただし， M に対して Cd を約 2mol%

含む。また，硫酸鉄あるいは硫酸ニッケルのかわりに塩化カドミウムを加え， M=Cd

の化合物を調製した。さらに，上記の放射性同位体を含む酸化カドミウムを塩酸に溶解

し蒸発乾固した後，酢酸カドミウム，シュウ酸アンモニウムと混合し， Cdox の沈殿物

を得た。 {NBu4[M(II) Fe(III) (oxh]b00 (M = Fe, Ni, Cd) については 4K と室温を含め

て数点の温度で， Cdox については室温でのみTDPAC 測定を行った。

3. 結果 {NBu4[Fe(II)。.98Cd(II)。.02Fe(III)(OX)3]bco に対する磁化の温度依存性から，試

料は Cd を約 2mol％含むが磁気的転移温度に変化がないことを確認した。しかし，図

2 に示す 4K での {NBu4[Ni(II)。.98Cd(II)。.02Fe(III)(oxh]hco 中の 11刀n-TDPAC スペクト

ルに見られるように，振動数成分が主に 1 つしかなく， 4K で 2 種の分子磁性体中のプ

ロープ核位置ではっきりとした超微細磁場は観測されなかった。図 2 に見られる摂動は

電場勾配によるものである。測定温度範囲で電場勾配の温度変化はほとんどない。 M=

Fe と Niの分子磁性体について観測された電場勾配はシュウ酸カドミウム Cdox につい

てのそれよりそれぞれ約1.4 倍， 2.8 倍で， M=Niの分子磁性体での電場勾配は約1.0

X 1Q22V /m2 とかなり大きい。
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TDPAC STUDIES ON METAL-COMPLEX FERRIMAGNETS 
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The Institute of Physical and Chemical Research (RIKEN),1 

The University of Electro-Communications,2 

Research Reactor Institute, Kyoto University3 

Hyperfine interactions of 1171n arising from 11701 and of 11101 arising from mmCd 

in {NBu4[M(II)Fe(III)(oxh]h00 (NBu4+ = Tetra(n-butyl)ammonium Ion, ox2-= Oxalate 

Ion, M = Fe, Ni, Cd) and in cadmium oxalate were studied with TDPAC. Large 

electric field gradients were observed in {NBu4[M(II)Fe(III)(oxh]b00 compared to 

that in cadmium oxalate. 
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1812 BaRu213M国 03 (M=Ca, Cd, Sr) における呵 n （←＂℃d) y線摂動角相関

（電通大・理研1 •京大原子炉り柳田保雄・中村仁1 •大久保嘉高1.

岡田卓也1. 安部静子1. 川瀬洋一2 ・上原進一2. 浅井吉蔵・安部文敏1

(1) はじめに 時間微分型 Y 線摂動角相関 (TD PAC) は固体中における超微細相

互作用の研究に有用な手法であることが知られている。しかしながら、物性、化学の研

究に適用されてきた核種は限られてきた。そこで、われわれはこれまであまり注目をさ

れていなかった、 111Cdの娘核である "7ln を用いて、幾つかの磁性体中のTDPAC を

測定してきた＂。前回は、六方晶系チタン酸バリウム型酸化物BaRu213M11303 
(M=Ca,Cd,Sr) （図 1) のM位置における電場勾配とマクロな結晶の歪みとの相関につ

いて報告を行った。今回はさらに多くの温度でのTDPAC、粉末X線回折の測定を行った。

得られた結果とその考察を報告する。

(2) 実験 （a)"℃dの製造 親核である＂℃dは98％濃縮の"6Cd0を京都大学原子炉

実験所の原子炉（KUR)を用いて約2x1013cm捨·1 の中性子束を 2 5 分間照射すること

によって得られた。得られた放射性＂℃dの呈は約0.5MBqであった。

(b) 試料の調製 照射したCdOがM位置の3％占めるようにBaC03 、 Ru02、そして試料に

応じてCaC03、 CdO、 SrC03を当量に混合し、プレス後、酸素気流中で11 00 ℃で 1 時

間 3 0 分焼成した。これを一旦炉から取り出し粉砕混合後プレスし、再び同じ条件で 1

時間再焼成し、得られた試料を約0.2MBq小分けして、アルミニウムのホルダーにつめ

て測定に供した。（c) 測定 TDPACの測定には 4台のフッ化バリウムシンチレーショ

ンカウンターを用いて90keV 、 345keV のカスケード Y 線を検出し、同時に計測した 8

個のデータを用いて解析を行った。

(3) 結果と考察 いずれも電場勾配のみに起因する

一成分のスペクトルが得られた（図 2) 。これを解析

することによって求められた四重極相互作用による周

波数を図 3 に示す。いずれの化合物についても明らか

な温度変化が観測され、その値は温度が下がるにつれ

て著しい増加がみられた。この変化は粉末X線回折か

ら求められた格子パラメーター（図 4) とはっきりと

した相関を示した。電場勾配の大きさは結晶中の局所

：；::二ご、竺言言。曽力TDIDま9言[--r~Iメ0雌吉果から六方晶から単斜晶への相転移はM=Ca、 Cd、[
Srでそれぞれ4K と77K の間、 300K 、 600K付近で起

Ru5+ 

こっていると思われる。相転移の温度、及び最低温度

での四重極相互作用周波数の絶対値の大きさは、イオ

ン半径の順番と一致していない。これは結晶の歪みが

Fig. 1. Crystal structure of 

BaRU2/3 M1 /30J. 
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結晶中のイオンの電子分極率と関係があることを示唆するものと考えられる。
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TIME -DIFFERENTIAL PERTURBED -ANGULAR -CORRELATION 

OF 呵 n （←117Cd) y-RAYS IN BaRu213M113(¥ (M=Ca, Cd, Sr). 

Yasuo YANAGIDA, Jin NAKAMURA1, Yoshitaka OHKUB01, Takuya OKADA1, Shizuko AMBE1, 

Yoichi KAWASE2, Shin-ichi UEHARA2, Kichizo ASAI, and Fumitoshi AMBE1. 

Dept. Appl. Phys. and Chem., Univ. Electro-Communications, 

The Inst. Phys. Chem. Res (RIKEN) 1, Res. Reactor Inst., Kyoto Univ.2 

Time-differential perturbed angular correlation (TDPAC) of 1171 n (• 117Cd) y-rays has been 

studied in BaRu213M113(¥ (M=Ca, Cd, Sr). For each compound, the quadrupole interaction 
frequency w 。 markedly increases due to at the phase transition from hexagonal to monoclinic 

symmetry. The transition temperature, T。,are between 4 and 77K for M=Ca, about 300K for 

Cd, and about 600K for Sr. The order of T。i s not that of the ionic radii of M ions, implying that 

the electronic polarizability of M ions affects the phase transition. 
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【序】

スピネル酸化物の61Niメスバウアー分光

（理研、日立映像研A、金材研B) 小林義男、岡田卓也、野呂良彦A、

北沢英明B、安部文敏

61Niメスバウアー分光測定の実験条件には、線源の調製・メスバウアーy線のエネルギー・天然存在比
等の厳しい制限がある。しかし、 Niは3d遷移金属の中で57Fe以外の唯一の磁気モーメントを持つメスバ

ウアー核種であり、磁性材料の研究にメスバウアー分光法を用いることは大変重要で興味深い。

関沢らはNiを含む数種のスピネル型磁性酸化物のメスバウアー分光実験から、八面体位置(B·site) を占め

る Niの超微細磁場の大きさ (IH団）は約100 kOe程度であるのに対し、四面体位置(A-site)では非常に大きい

値（450 kOe、 N iCrz04)をもつことを報告した 1)。その後、他の研究グループによっても、これらの超微

細磁場について研究2-5)が行なわれたが、未だに大きな超徴細磁場の原因は解明されていない。今回、 四

種類のスピネル型クロム酸化物(MnCrz04 、 C0Cr204 、 CuCr204 、 ZnCr2伍）のA-siteの金属イオンをNi2＋で
置換した試料についてメスバウアースペクトルを測定したところ、これまでにない巨大な超徴細磁場を観

測した。この実験結果から、 A-siteにおける Niの巨大な超微細磁場の原因について、結晶歪みと Ni 2＋の電

子状態から考察、議論する。

［疇】

61Niメスバウアー分光に用いた線源61Cu(T]/2=3.5 h)は、理研AVFサイクロトロンにおいて常磁性Ni-V

(84:16) 合金板に a粒子(E=25 MeV)を照射し、 58Ni(a, p)6lcu と 58N i(a, n)61zn ー (EC,~勺→6lcu により得

が）。測定は、線源および吸収体共に液体ヘリウム温度に冷却、保持して行った。測定試料には、正スピ
ネル型クロム酸化物中のA-siteの一部を 61Niで置換したMo_96lNio.1Cヵ04 (M=Mn, Co, Cu, Zn)の四種類の試
料を用いた。

【結果と考察】

4.2 Kで得られた61NiメスバウアースペクトルをFig. l に示す。すべてのスペクトルで超微細磁場による

分裂した吸収線が観測され、それぞれのスペクトルを一成分のIH訓に起因すると考えて解析した。 Coク

ロマイトではIH訊＝600 kOe、 CuクロマイトではIH謡＝830 kOeとなり、非常に大きな超微細磁場を示し

た。特に、 830 kOeという値はこれまでに報告されたことのない著しく巨大なものであった。

原子核には大きく分けて以下の三つの原因による超微細磁場が作用している。

①フェルミ接触項(Fermi contact term) 

②電子の軌道角運動量Lによる磁場

③原子核の外にある電子スピンsからくる磁気双極子による磁場

第①項のフェルミ接触項は、 si叫衣存性がないほぽ一定の値で、 Freeman & Watsonの計算ではNi 2＋とし

て約ー280 kOe程度と見積られている。第②項の軌道角運動量Lによる磁場は、軌道角運動量が完全に消失

するときには当然ゼロとなるが、完全に消失しない場合には大きな値をとることが期待される。その際、

この項はLに比例し、スピンsと Lは同じ方向を向いているので正の磁場を与えることになる。したがって、

実験で得られた大きなIHhfl は、軌道角運動量からの寄与が原因であると示唆された。

結晶歪みcla と 61Niメスバウアースペクトルから得たIH輝との関係を、 Fig. 2 に示す。観測された IH研と

c/aには、明らかに右下がりの関係が見られた。四面体位置の Ni 2＋イオンの電子配置 (d8) においては、

Jahn-Teller効果により縮重した電子軌道の基底状態が分裂する。 Cuクロマイトのようにcla<l のNi2＋ィ

ォンでは、基底状態がLz・＝土 1 (IT1, 11, IT1,-lD と二重縮退している。スピン軌道相互作用は、励起状態

Lz.=0が混ざることで軌道角運動量の期待値を小さくする。すなわち、歪みの大きな結晶ではより大きな
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IH団が得られることが解かった。一方、 Niクロマイト

のようにcla>lでは、基底状態はLz.=0である。スピ
ン軌道相互作用は、この基底状態に対して励起状態

Lz・＝士 1 を混合するため、基底状態が軌道角運動最を

少し持つこととなる。結晶の歪みは、基底状態と励起

状態のエネルギー差を拡大し、軌道角運動量を抑制す

る方向に働く。これは、 cla>lの場合と逆の作用をす

ることになる。以上のことから、 IH団のc/a依存性を理
解することができた。さらに、 M=Mn, Coについても

考察を加える。
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Fig. 1. 61Ni Mossbauer spectra of 
(a) Mno.961Nio.1Cr204, (b) Zno.961Nio.1Cr204, 
(c) Coo_961Nio.1Cr凸， and (d) Cuo_961Nio.1伍04
measured at 5 K. 

References: 
1) H. Sekizawa, T. Okada, S. Okamoto, and F. Ambe: J. de Physique, 32, Cl-326 (1971). 
2) J. Goring: Z. Naturforsh., A26, 1929 (1971). _ 
3) J.C. Love and F. E. Obenshain: AIP Conf Proc., 18, 513, (1973). 
4) J. Goring, W. Wurtinger, and R. Link: J. Appl. Phys., 49, 269 (1978). 
5) P. Gtitlich, H. Rummel, and H. Spiering: J. de Physique, 41, Cl-185 (1980). 

61Ni Mossbauer spectroscopy of Ni oxides with spinel structure 
(RIKEN, Hitachi Multimedia System R&DA, National Res. Inst. for Metals8) 

Y. Kobayashi, T. Okada, Y. NoroA, H. Kitazawa見 and F. Ambe. 

61 Ni Mossbauer measurements were applied to samples of the spinel-type chromites. Very large 

magnetic hyperfine fields were observed for these samples; especially IHhfl in Cuo_961Nio.1 Cr如4
was determined to be 800 kOe that is the largest among the values for Ni2+ ions reported so far. 

The origin of the large IH団 canbe interpreted on the basis of the orbital angular momentum in the 

doubly degenerate ground state of Ni2+ ion. 
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1814 金属アセチルアセトン錯体中の反磁性ミュオンの化学形
（東大理・東大中間子＊） 0久保謙哉•姉川俊幸・荷月秀明
塩保典子・富永健・西山樟生＊•永嶺謙忠＊

序 金属アセチルアセトン錯体中の正ミュオンは、中心金属が不完全に満たされた d 軌

道やf軌道を持つときには（仮に B 型の錯体と呼ぶ）すぺて反磁性ミュオン（ミュオンが不

対電子と超微細相互作用をしていない）の µSR スペクトルを与える（反磁性ミュオンの収
率 (Po)= 1.0) のに対して、満たされた電子殻をもつ錯体 (A 型）では、どれも PD は約 0.2

で、残りのミュオンはミュオニウムやミュオニウムラジカルなどの常磁性ミュオン種とし

て観測される。我々はスピンクロスオーバー錯体を用いた研究から、 A 型の錯体は本来の
ミュオンの化学種の分布を反映しているが、 B 型の錯体ではミュオンとカップリングして
いる電子のスピンが錯体の不対電子との相互作用で非常に速く緩和しミュオンスピンが追

随できないためにµSR スペクトル上では常磁性ミュオン種が、反磁性ミュオンとして観測

される可能性を示した。しかし、 Co(acac)3は B 型に属して PD =1.0 だが反磁性の錯体で

あり上述のようには解釈できず、金属アセチルアセトン錯体中のミュオンのとる化学形に

ついて統一的な説明はできていない。今回主に PD に注目して金属アセチルアセトン錯体

についていくつかの実験をおこなったので報告する。

常時性ミュオン種がみかけ上反磁性ミュオンのスペクトルを与えることへの錯体の常磁

性の影響を調べるために A 型の Al(acac)3と B 型の Fe(acac)Jの混晶系でのµSR 実験を行

い、比較のために機械的混合物についても実験した。また低温では、常時性のミュオン種が

室温よりも安定に存在すると考えられるので、 neatな Fe(acach について 5.5K から 293K

でのµSR 測定を行った。この温度範囲で Fe(acac)3は常磁性を示す。さらに Co(acach の

大きな恥の起源に関して、 Al(acach と Co(acach の混晶についても実験を行った。

実験 錯体の合成は通常の方法によった。混晶は適当量の錯体をベンゼンに溶解し、液

最の 4 倍程度の石油エーテルを一度に加えることにより急速に沈澱させて作った。 µSR 実

験は高エネルギー物理学研究所内の東大中間子研究センターのµlE ポートと7rA ポートを

使用し、横磁場回転と零磁場、縦磁場緩和スペクトルを測定した。

結果と考察 (Fex,Ali-x)(acach 図 1 に Fe -Al 系での横磁場回転スペクトルからもと

めた恥の Fe(acac)3 の割合に対する依存性を示した。予想される通り混合物では neatな
Al(acach と Fe(acach の恥を結ぶ直線上に乗っていて、ミュオンは Al(aca叩結晶と

Fe(aca叩結晶の混合物を別々に観測している。これに対して混晶系では PD は混合物のも

のより上側にあり、 Fe(acach の混合比以上に PD が大きくなっている。これは常磁性ミュ

オン種は、 Fe(acach に完全に囲まれていなくても反磁性ミュオンとして観測され、バル

クの常磁性によってみかけ上まったく異なったミュオン種に見えることを示している。な

お Fe(acac)sが Al(acac)3 に比ぺて熱エネルギー程度のミュオンに対して大きな阻止能をも

ちミュオンが Fe(acac)sの近傍に停止しやすいという可能性も考えられるが、 Fe(acac)3 = 

Fe(Cs比0山であり 43 個の原子からなる分子の阻止能が中心金属一個の違いで観測可能な

ほど変化するとは考えにくい。
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Diamagnetic muon yield in 
Al(acac)s -Fe(acac)3 system. 
Q;solid solution,•; mechanical mixture 

Fe(aca叩横磁場回転スペクトルから恥は温度が低下するとともに減少し、 5.5K では
0.77士0.03 となったが、 298K で 0.27 µs-1だったミュオンスピン緩和速度が 5.5K では 0.61

µ戸になり緩和速度が速いために横磁場回転スペクトルから初期振幅を出すのはやや困難

であり、はっきり温度依存性があるとは言いきれない。ミュオンスピン零磁場緩和速度も

低温では増大し、また縦磁場をかけるとさらに速くなることからミュオンスピンはそれと

カップリングしている不対電子のスピン緩和には追随できないが、バルクの常磁性によっ

て緩和しているといえる。

(Cox,Al1-x)(acac)3 この系でも Co(acac)sによって恥が大きくなる傾向が見られる（図
2)。序でも述べたように Co(acac)sは Fe(acac)sと異なり反磁性なので Fe-Al 系のような
解釈はできない。ミュオンが入射することによって放射線効果で錯体中に常磁性化学種が生

成し、それをミュオン自身が観測している可能性も考えられるが、ミュオンスビン零磁場緩
和スペクトルからはミュオンは、反磁性の環境にあると考えるのが妥当である。 Co(acac)s

についてはさらに検討が必要である。

ー 0 0.2 0.4 0.6 0.8 

Co(acacb concentration 

ー

Fig. 1. Fig. 2. Diamagnetic muon yield in 
Al(acac)a -Co(acach system. 

CHEMICAL FORM OF DIAMAGNETIC MUON IN METAL ACETYLACETONATES 

M. Kenya KUBO, Toshiyuki ANEGAWA, Hideaki KAGETSU, Noriko SHIOYASU, Takeshi 

TOMINAGA, Kusuo NISHIYAMA*, Kanetada NAGAMINE* 

Department of Chemistry and *Meson Science Laboratory, 

School of Science, University of Tokyo 

In order to elucidate the apparent full diamagnetic muon yield in transition metal 

acetylacetonates, we carried out a series of ｵSR experiments on metal acetylaceonates. 

Po of solid solutions of Fe(acac)a and Al(acac)a, and the temperature dependence of 

ｵSR spectra of Fe(acac)a gave evidences supporting the theory that paramagnetic muon 

species could give a diamagnetic-muon-like ｵSR signal in paramagnetic environment. In 

(Cox,Ali-x)(acac)a system was observed another Po enhancement effect of Co(acac)a. 
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【はじめに】

理研インビームメスバウアー分光装置の開発
（理研、静岡理工大り 0小林義男、吉田豊A 、 H. H眼lei nへ行平憲一A、
早川一生A、渡邊康、吉田敦、中村隆司、石原正泰、稲辺尚人、

加瀬昌之、後藤彰、矢野安重、安部文敏

クーロン励起や(d, p)反応、プロジェクタイルフラグメンテーション等で生成する短寿命核ビームを用

いるインビームメスバウアー分光装置を新規に設計・製作し、理研加速器施設 (RARF) に設置した！）。こ

の装置は、高エネルギー重イオン照射により励起された短寿命の「メスバウアー励起核57Fe」を固体試料

中に生成し、その直後数百ナノ秒の時間窓でメスバウアースペクトルを観測するものである2) 。

インビームメスバウアー分光法(IBMS) の第一の特徴としては、注入するプロープ濃度が極めて低いと

いうことが挙げられる。通常の57coインプランテーション実験では約1015atoms/c詔程度必要とされる

のに対して、 IBMSでは、 57Fe濃度1011atoms/cm2で十分測定が可能となる。したがって、プロープ間の相

互作用（クラスターの形成等）もなく、溶解度による試料選択の制限を受けない。 「孤立した」励起状態

にあるプロープ原子57Feの状態に関するミクロな情報を得ることができる。さらに、格子位置または格子

間位置に57Fe原子を直接打ち込むことができ、温度や測定時間窓を変えることによって、ジャンプ過程・
格子振動・再結合等の動的挙動に関して原子レベルで議論することが可能である。

本講演では、実験装置を紹介し、 (d, p)反応による純鉄中の照射誘起自己拡散の予備実験結果と今後の

展開について述べる。

【インビーム・メスバウアー分光装置について】

クーロン励起の場合、 150 MeVのArバルスビーム（パルス間隔 100~400 ns) を 57Fe foilのターゲットに

照射し、 14.4 keVの励起状態に上げ、同時に反跳エネルギーを利用して57F品曰こを試料に注入する。数ピ

コ秒で57Fe原子は静止し、これから放出されるメスバウアーy線を真空容器の外に置かれたメスバウアー・

ドライバーに固定した自作の平行平板アバランチ検出器 (PPAC) で計数する。適当なfast timing計測系で

シグナルを処理し、時間窓を設定して、 ArパルスビームOFF間のみスペクトル測定を行う。

装置の概略図をFig. 1 に示す。インビーム測定を行うためには、測定装置の遠隔操作が不可欠である。

測定装置は加速器ビームラインに置き、それを計測室から遠隔操作が可能なように設計した。測定装置は

排気装置（ターボポンプ＋イオンゲッターポンプ）、真空計、ゲートバルプ、試料温度制御用Liq. Heフロー

型クライオスタット (10~450 K)、試料導入装置、 57Feターゲット導入装置、 4 セクタースリット、ファ

ラデーカップ等から成る。これらは、 RS-232Cを介して計測制御システムソフト「LabVIEW」 (National

Instruments社）によりパーソナルコンピュータ (PC、 Windows)から制御できる。シグナルは、 PPACとfast

timing計測システムを通してPCに取り込まれ、同様に「LabVIEW」画面上に表示される。

高バックグラウンド下での14.4 keVメスバウアーy線の測定には、内部転換電子を計測する PPACを使

用した。メスバウアー共鳴吸収体には、 57Feを 95％富化したステンレススチール箔 (5µm厚）を用いた。ア

ーク溶解後圧延した自作のステンレスチール箔を一方の電極とし、片方の極板には炭素薄膜を用いたもの

を製作し、、カウンターガスとしてイソプタンガス (25 mbar) を充填して使用した。 57co/Rh線源を用い

てこのPPACの性能を調べたところ、半値幅0.32 mm/sでピークのカウント数がバックグラウンドのおよ

そ 1 2 倍以上あるシングレットが測定できた。

56Fe(d, p)57Fe臨（Ed=g MeV) による純鉄中の照射誘起自己拡散の予備実験で得られたメスバウアース

ペクトルを、 Fig. 2 に示す。測定試料は、多結晶Fe箔（20 µ叫厚）と単結晶(1mm厚）を用いた。今回の測定で
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は、計測制御システムの動作確認と

PPACの性能試験を第一義に考えていた。

しかし、得られた結果から PPACも含め

たこのインビーム・メスバウアー分光シ

ステムは現時点で十分満足いくものであ

り、今後の実験計画推進の基礎を完成し

たことが明らかとなった。

Cryostat + SAMPLE 

【今後の展開】

① Ar、 Ne、 Xe、 Krガス固体中のFe原子

によるインピーム・メスバウアースペク

トルの測定により、希ガス固体中での孤

立F』日この電子状態や振動状態を系統的

に調べる。

②グラファイトなどの二次元層状構造

を有する試料について、面間または面鼻

内で起こる原子の動的挙動を追跡する。

( 56Fe(d, p)57Fe反応 (Ed=8 MeV)による

純鉄中の照射誘起拡散の研究を行う。

④59coを加速した時のプロジェクタイル
フラグメンティションで生成する57Mn

ビームを利用して、オンラインで57Mn

を線源とする 57Feメスバウアー効果の測

定を行う。

References: 

Fig. I. The in-beam Mossbauer set-up located at 

Riken Accelerator Research Facility. 
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Fig. 2. Mossbauer spectrum of 57Fe produced 
by the reaction of 56Fe(d, p)57Fe in Fe foil. 

40 
Ar 

~-•一

8
 

1) Y. Yoshida, Y. Kobayashi, K. Yukihira, K. Hayakawa, H. H祁lein, S. Nasu, and F. Ambe, RIKEN Acee/. Prog. 
Rep., 2 8, 102 (1994). 

2) インビームメスバウアー分光に関しては、 M. Menningen, R. Sielemann, G. Vogl, Y. Yoshida, K. 
Bonde-Nielsen, andG. Weyer,Europhys. Lett., 3,927 (1987). Y. Yoshida, M. Menningen, R. Sielemann, G. 
Vogl, G. Weyer, and K. Sehr叫er, Phys., Rev., Lett., 61, 195 (1988). R. Sielemann and Y. Yoshida, Hyp. Int., 
6 8, 119 (1991). B. Keck, R. Sielemann, and Y. Yoshida, Phys. Rev. Lett., 71, 4178 (1993). など

Development of In-beam Mo ssbauer Spectroscopy at RARF 
(RIKEN,Shizuoka Institute of Science 叫 TechnologyA) Y. Kobayashi, Y. Yoshida¥ H. Hii.Blein¥ K. Yukibira¥ 
K. Hayakawa¥ Y. Watanabe, A. Yoshida, T. Nakamura, M. Ishihara, N. Inabe, M. Kase, A. Goto, Y. Yano, 
andF. Ambe. 

The in-beam experiments with short-lived nuclei beams obtained by Coulomb excitation and 
other nuclear reactions provide unique information on the dynamic properties of single Fe atoms 
implanted into solid state materials. A new set-up for the in-beam Mossbauer spectroscopy has 
been completed and installed at RARF. The new experimental system, preliminary results and the 
experimental plans in future will be discussed. 
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1 C01 放射性ハロゲンの溶媒抽出挙動

（阪大理） 0 高橋成人、民谷由紀子、馬場 宏

I. 緒言

よく知られているように、ハロゲンの化学的性質は互いによく似ており非

常によい系統性が見られる。我々はこれまでに放射性ヨウ素を用いて広範囲

の濃度領域について溶媒抽出機構を調べた 1) 。その結果ヨウ素の濃度が 10 ― 4

~10 —6 mol/1の領域で分配比 D が大きく変化することが観測された。このこと

はすでに Good ら 2) によって見いだされていたが、ヨウ素が関与する既知の平

衡反応からは説明することができなかった。 一方、このようなトレーサーレ

ベルでの化学的挙動がマクロでのそれと異なるならば、超ウラン元素のよう

に核反応によって高々数個の原子しか得られない場合、その化学的性質は正

しいものだろうか。このようなことからトレーサーレベルからマクロレベル

までの化学的挙動を調べることは大変興味がある。

2. 実験

溶媒抽出の実験にトレーサーとして 131 1 と 2, o Atを用いた。ョウ素は日本ア

イソトープ協会より購入した。アスタチンは阪大核物理研究センターの AVF

サイクロトロンにて 2 o s Bi(ct,3n) 2, o At反応で製造した。 NaOH に溶かした

131 1 ―に各種濃度の I ―キャリアーを加えた後、 HNO 3 -H 2 0 2 を加えヨウ素を

酸化した。一定時間酸化した後 cs 2 を加えよく振った。水相と有機相に分離後

それぞれ一定量を分取し Nal(Tl) 検出器で r 線測定を行った。アスタチンは Bi

ターゲットを HNO 3(こ溶解した後 cs 2 へ抽出した。このアスタチンの一定量に

各種濃度の I 2 キャリアーを加え HNO 3 -H 2 0 2 と振り、水相、有機相を分離

した。またこれとは別に、 O.lmoJ/1 NaOH に溶かした Atに各種濃度の I ―キャリ

アーを加え、 HNO 3 -H 2 0 2 で酸化後 cs 2 と振った。これらの水相、有機相の

一定量について Nal(Tl) でァ線測定を行い、それぞれの相の Atを定量した。

2. 結果と考察

得られた分配比 D の値を 1 3 1 I と 2 o s Atについてそれぞれ Fig.I と Fig.2 に示す。

1 3 1 I について D の値は大きく変化しているのがわかる。一方、 2 10 Atについて

も 131 1 程ではないが、ヨウ素と同じ濃度領域で変化しているのがわかる。ま

たアスタチンについては溶媒抽出の際に NaOH を加えなかったデータを Fig.2

に黒丸で示した。これらのデータは IO ― 1 1 moJ/1から 10 ― 2 moJ/1の範囲でほぽー

定の値となった。

ョウ素の溶媒抽出機構については、これまでに次のような機構で説明づけ

られた。 1)

(I) 1 3 1 I は NaOH 溶液中でラジオコロイドを形成していると考えられる。
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(2) このラジオコロイドはキャリアーを加え酸化することにより、 I * I と I* R 

の二種類の化学種が生じ、これらが cs 2へ抽出される。

(3) 反応速度論的計算より求めた D の値は実験データをよく再現した。 Fig.1 の

実線は計算値を表している。

さらにアスタチンについてもヨウ素と同様に速度論的考察を行った結果を

Fig.2 に実線で示す。ョウ素同様に実験値をよく再現している。

一方、 NaOH を使用しないで溶媒抽出を行うと、 Fig.2 の黒丸で示したよう

にほぼ一定の値をとる。また点線はこれらの平均値を表している。このこと

はアスタチンが初期状態においてラジオコロイドを形成せず、すべてのアス

タチンがヨウ素キャリアーと反応して At* I を形成することによると思われる。

103 

102 

：口ぇ
10ー1

10-II 10-7 10-5 10-3 10-'l 

D ー
o • 

[Iゴlnit /mol/ 1 10—11 10-7 10-5 10-3. 10—t 

mol/1 

Fig.I. Distribution ratios of 1 3 1 I. Fig.2. Distribution ratios of 2'0 At. 

References 

1) N. Takahashi, D. Yano, Y. Tamiya, H. Baba, J. Radioanal. Chem. Letters 200 (1995) 417. 

2) M. L. Good, R. R. Edwards, J. Inorg. Nucl. Chem. 2 (1956) 196. 

SOLVENT EXTRACTION BEHAVIOR OF RADIOHALOGENS 

Naruto TAKAHASHI, Yukiko TAMIYA, Hiroshi BABA 

Faculty of Science, Osaka University 

Solvent extraction behavior of radioiodine and astatine was investigated. Iodine and astatine 

were extracted into CS 2 from acidic solution over a wide range of iodine concentration. 

The distribution ratios were obtained by measuring the r -rays from iodine-131 and 

astatine-210. The ratios drastically changed at about 10 —5 mo]/I.Theｷ behavios were well 

explained by the reaction kinetical analysis of radiohalogens. 
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1C02 

1.はじめに

種々の試薬によるモリブデンの不足当量抽出に関する 2, 3 の検討

(NT T境界研） 0重松俊男

不足当量分離は、担体に比べて化学量論的に少い量の反応試薬を加え目的元素の一部を

化学分離する。したがって、過剰試薬による抽出に比べ、抽出化学種に関する知見が多く

得られと予測される。その検討をモリブデンの不足当量抽出を通して行った。
モリブデンは、 oxi ne ii、 cu pfe rro印あるいは a-benzo i nox i me3l などのキレート試薬、

t r i -n-oc ty lam i ne （以下、 TNOAと略す） 4）のイオン会合試薬を用いて不足当量分離される。

また、 Te t ra p hen y larson i um chlor i de （以下、 TPA•CI と略す）のch Io ro fo rm溶液では、テ

クネチウムのみが選択的に分離できるところからレニウムを担体とするモリブデンの不足

当量抽出が報告されている 5) 。抽出化学種については、キレート試薬とイオン会合試薬に

より抽出される化学種が異なると考えられるが、 ox i ne錯体の化学種 (Mo020x2) 1) が報告

されているのみである。

ここでは、 99Moのトレーサ溶液を使用し、キレート系の不足当量試薬として ox i neおよ

びcu pf erronを、イオン会合試薬として TPA·CI および TNOAを用い、モリブデンの不足当量

抽出について検討を進めた。その結果、得られた 2, 3 の知見を報告する。

2. 実験
99Mo トレーサ溶液の調製： 99Mo トレーサは、試薬特級のモリブデン酸アンモニウム

((NH4) eM01024 ·4比0) の0. 85 gを精秤後、ポリエチレンシームに 3 重封入し、JRR-2ある

いはJ RR-3 (<I>t h=~5x1013ns― 1) で5~20分照射した。その後、蒸留水に溶解し任意の

濃度に希釈し使用した。

有機試薬： Ox i ne 、 cu pf erron は試薬特級を、 DDDC, TNOAは試薬 1 級を、 TPA·CI はドータ

イト試薬を使用し、また、有機溶媒は試薬特級を使用した。
放射能計測： 99Mo (T 1/2=66. 02h) の放射能は、井戸型Ge検出器を用いて計測し、

739. 5keVおよび777. 9keVの光電ピークより、また、 99mTc (6. 02h) の放射能は140keVの光

電ピークより算出した。

3. 結果および考察

3. 1 抽出溶媒の選択

モリブデンの分配比より、 ox i ne錯体に対する有機溶媒として chloro fo rm または 1, 2-

d i chloroe t hane 、 cu pf erron錯体では benzene, toluene, 1, 2-dichloroethane, chloro-

f ormおよびme t h y l- i sobu ty lke t oneが選択される。 TPA会合体では 1, 2-d ich I oroe t hane 、

TNOA会合体ではtolueneあるいは benzeneが有効である。また、 TPA•CI はモリブデンの抽
出に向かない炉7) と考えられているが、これはモリブデンのTPA会合体が chloro fo rmに対

し分配比が低いためであり、分配比の高い1, 2-d i ch I oroe t haneを用いることによりモリブ
デンを選択的に抽出できることを明らかにした。以後の実験では、 ox i ne錯体については

ch I oro fo rmを、 cu pf erron錯体についてtolueneあるいはchloro f ormを、また、 TPA会合体
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には1. 2-d i-ch I oroe t hane 、 TNOA会合体にはtolueneを使用した。

3. 2 不足当量抽出のp H域

塩酸酸性溶液あるいはKC I/HG I 緩衝溶液などを使用し、不足一定量のモリブデンが抽出さ

れる範囲を明らかにした。得られた結果をTablel に示す。

Tablel Effet"t of pH on the substoichiometric extraction 

of molybdenum 

Range for substoichiometric extraction 

Mo-Oxine pHO. 6 --------------pH5. 2 

--pH2. 1 Mo-Cupferron 

Mo-TPAｷCI 

Mo-TNOA 

8. 4N-6N HC I pH 1. 6 --pH 2. 8 pH 3. 0 -pH 5. 3 

pHl. 9 --pH2. 9 

3. 3 化合物組成に関する考察

これまで得られている結果はまだ不十分であり、抽出されたモリブデン濃度と使用した
試薬濃度から抽出化学種の組成を判断することは難しい。ただし、 TPA の会合体では、

Tab I el に示された 3 つの抽出域で、 TPA·CI に対するモリブデンの化学量論比が (1~3)
と大きく変化した。抽出化学種が同一とは考え難く、今後、詳細を検討して詰めていく必

要はあるが、不足当量抽出により溶存化学種を推定できる可能性があることを示唆するも

のと判断された。

参考文献
l)J.Stary etal. :Anal.Chim.Acta,29(1963)103, 2)N.K.Baisya etal. :ibid.,50(1970)209 

3) R. A. Nadkarni eta I. :Talanta, 16 (1969) 116, 4)Yu. V. Yakovlev eta I. :Z. Anal. Chem., 31 

(1976) 1215, 5)W.Zmijewska:J.Radioanal.Chem.,58(1980)367, 6)N.Souka etal. :ibid., 

26 (1975) 271, 7) 石森他：JAERl-1047.

SUBSTOICHIOMETRIC EXTRACTION OF MOLYBDENUM WITH VARIOUS ORGANIC REAGENTS 

Toshio SHIGEMATSU 

NTT lnterdiscipl inary Laboratories 

Conditions for the substoichiometric extraction of molydbenum have been exa-
mined by using oxine, cupferron and DDDC (chelating agents), and TPACI and TNOA 

(ionic association). It was clear that molybdenum reacted with substoichiometric 

amount of TPAC I and its compound can be extracted into 1, 2-d i ch I oroethane. The 

pH ranges for the substoichiometric extraction of molybdenum were i I lust rated in 

Table 1. The reaction ratio of TPA+ to molybdenum varied from 1 to 3 correspondｭ

i ng to the pH ranges. 
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1C03 リン酸に含まれるp O -2 1 0 の定量

（金沢大理，富士通研＊） 0中西 孝，廣瀬 満，福田裕幸＊

【はじめに】

シリコン半導体製造の窒化ケイ素エッチング工程でリン酸が使用されている。ところ

が， リン酸の原料であるリン鉱石にはウラン濃度の高いものが多く，リン酸にはウラン系

列の放射性核種が含まれている可能性がある。高純度リン酸の場合でも，リン鉱石から気

相経由で精製されたリンを用いてリン酸が合成されているので，リン酸中にはRn-222の娘

核種で半減期が比較的長い Pb-210 （半減期 22.3 年）と Po-210 （半減期 138 日）が含まれ

る可能性がある。 Po-210 （以下 Po と略記）は a 放射性核種であり，またシリコンウェハの

リン酸処理中に Poイオンがケイ素（単体）によって還元されてシリコンウェハに析出する

可能性があるので，析出した Poの a 線が半導体メモリーのソフトエラーの原因になるので
はないかと危惧されている。リン酸中のPoによるシリコン半導体の汚染の実態を把握し汚

染を抑止するためには，リン酸中のPo濃度を定量する必要があるが， リン酸中の Po定量法

は十分には確立されていない。

そこで本研究では，可能な限り簡便にリン酸中の Poを微量まで確度・精度よく定量で

きる方法を検討した。さらにその検討過程で，市販されている高純度リン酸中のPo濃度

レベルを調べ，またリン酸中には Poの親核種が含まれているのか否かなどについても検

討した。

【実験】

リン酸試料中の Po濃度を定量するために複雑な化学操作を行うと，その操作中にも大気

や器具や試薬からの Po汚染が生ずるおそれがある。そこで，電着法によってほとんど直接

的にリン酸からの Poの分離と a 計数線源の調製を同時に行ってしまう方法の可能性につい

て検討してみた。この電着法は基本的には科学技術庁のプルトニウム分析法等に準じたも

のであるが，本研究では以下の手順の中のいくつかの条件と電着収率の関係を調べた。

ビーカーにリン酸試料 5 mlを採り，標定済みのPo-209 （半減期 102年）トレーサー溶液

の既知量を添加してからアルカリ水溶液でpHを 2 に調整して電着溶液とし，白金線を陽極

に，直径2.5 cmのステンレス板を陰極（電着板，有効電着面積 3.1 cm門兼底板にしたテ

フロン製の電着セル（容量約 25 ml) に電着溶液を移し，直流電流を通電した。陽極と陰

極の間隔は約 5 mm とした。通電終了後，電着板を希アンモニア水で洗浄してから乾燥し，

計数効率 (30％前後）既知の a 線スペクトロメータで測定（数日間）した。なお，使用す

る器具や電着板などはすべて使用直前までHN妬洗浄液に浸しておき，蒸留水で洗浄して使

用した。

【結果と考察】

Po濃度が比較的高いリン酸試料にトレーサーを添加し，室温での放置時間を数分間～ 4

日間の範囲で変化させながら電着されたPo-210 と Po-209の放射能比の変化を追跡した結

果，数分間の放置時間のものと 4 日間の放置時間のものとで差がなく，リン酸中でのポロ
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ニウムの同位体交換は速やかであることが分かった。

リン酸を電着液にするときのpH調整用のアルカリ溶液として NaOH水溶液を用いると，

pH2 の電着溶液の粘性が低くなり，高い電着収率が得られることが分かった。リン酸試料

5 mlに対してトレーサー溶液 (3M HCl溶液）を 1 ml添加した場合， 48%NaOH水溶液約 4ml

と蒸留水約 11 ml を添加すればpH2 の電着溶液約 20 ml が得られる。

電着時の電流密度と通電時間による電着収率の変化を検討した結果，電着板表面での電

流密度が 0.16 A/cm2程度以上のとき， 3 時間の通電でほぼ 100 ％の電着収率が得られた。

メーカー及び純度規格の異なる種々の高純度リン酸及び電子工業用リン酸 14試料につい

て Po濃度を定量した結果， o.01~ 1. 51 mBq/ml の範囲であった。 5 mlのリン酸試料からほ

ぼ 100 ％の収率で Poを電着し，計数効率30％の低バックグランド a 線スペクトロメーター

で 10 日間測定したときの定量限界のPo濃度は約 0.01 mBq/ml である。なお，上記の定量に

おいては，同一試料について少なくとも 3 回ずつ定量を繰り返した。その結果， a 線計数

の統計誤差の範囲で定量値が再現されていることが確認された。

同一メーカーの同一純度規格のリン酸であっても Po濃度が 2 桁程度も異なることがあ

り， リン酸への Poの混入経路は単純ではないことがうかがえる。

Po濃度が比較的高いことが判明した同一のリン酸について，間隔を置きながら約 6 月間

にわたって Po濃度の定量を繰り返した結果， Po濃度に有意な経時変化がみられず，リン酸

中の Poは長半減期の親核種（少なくとも Pb-210) とほぼ放射平衡にある場合があることが

分かった。

リン酸試料から電着分離された Poの放射能の経時変化を約 1 年間にわたって追跡した
結果，いつの時点においても Po-209 (トレーサー）と Po-210以外の a 放射能は検出され

ず，また Po-210/Po-209放射能比も変化しなかったので， Po とともにその親核種のPb-210

(f3―放射体）も電着されることが分かった。さらに，娘諸核種と放射平衡にある U-232

をリン酸試料に添加して，どのような核種が電着されるかを検討した結果， Pb-212の電着

が確認された。pH2 としたリン酸からは Po同位体とと Pb同位体のみが電着され，この電着

は計数線源調製のみならず鉛とポロニウムの属分離操作でもあることが分かった。

DETERMINATION OF P0-210 IN PHOSPHORIC ACID 

Takashi NAKANISHI and Mitsuru HIROSE 
Faculty of Science, Kanazawa University 

Hiroyuki FUKUDA 
Fujitsu Laboratories Ltd. 

A method has been developed for the determination of Po-210 in phosphoric 

acid. For the determination, Po-209 was used as a yield tracer. The method conｭ

sists of (1) pH adjustment of 5ml of phosphoric acid (i.e. preparation of elecｭ
trolytic solution), (2) electrodeposi tional separation of Po on a stainless-steel 

disc (i.e. preparation of counting source) and (3)alpha-ray spectrometry. By the 

developed method, more than 95% of Po isotopes, together with Pb isotopes, were 

separated on a stainless-steel disc from many naturally occuring alpha-emitters 

in the electrolyte. The minimum detectable activity of Po-210 in 5 ml of phosｭ

phoric acid was about 50ｵ Bq by counting alpha activity for 10 days under a 

coununting efficiency of 30%. 
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1C04 La (dpm)3錯体の気相化学反応 その 2

（新潟大理） 0田村啓子・古越靖武・登坂容子・工藤久昭・橋本哲夫

【はじめに】

重アクチニド元素及び超アクチニド元素はほとんど全て短寿命核種であり、扱える量

も少なく、その化学的性質はあまリ研究されていない。これらの元素の化学的性質の研

究には、気相反応を用いた熱クロマトグラフ法が有望視されている。そこで、その基礎

的実験として、気相化学反応を研究することを目的とした。

アクチニド元素はランタニド元素にその化学的性質が類似していることが予想される

ため、本研究ではランタニド元素を用いて実験を行った。これまで、我々の研究室では

252Cf自発核分裂生成物と錯形成試薬である dipivaloylmethane(dpm) との反応によリ生成さ

れるdpm錯体を用いた熱クロマトグラフ法の研究が行われてきた。その際、これらの元

素がdpmと気相中で迅速に化学反応を起こし錯形成が進行するかどうかは、確かめられ

ていなかった。そこで、核反応生成物をHe-jetで輸送する確立された方法にもとづいて、

気相におけるランタニド元素と錯形成試薬との反応性を調べるために、ガスクロマトグ

ラプ質量分析器を用い、研究を行ってきた°。今回は、その反応性についてさらに検討

したので報告する。

【実験】

気相反応の研究に用いた装置をFig.I に示す。この装置は、 dpm 蒸気発生部、反応室、

反応生成物を検出するための質量分析器で構成されている。 dpm 蒸気発生部では、キャ

リアーガスであるHeガスの流量を2つの流量計を用いて調節することにより、 dpm の蒸

気量を調節できるようにした。反応室をガスクロマトグラフォーブン内に設け、反応室

の温度制御ができるようにした。この反応室はガラス製であり、中にガラスフィルター

が取リ付けられている。

試料として用いたランタニド元素は、質量スペクトルが解析しやすいように、存在比

の大きな安定同位体が1種類のみのLaとした。

合成したLa(dpm)3を用いて、質量スペクトルにおけるLa(dpm)3の分子イオンピークが

観測しやすい条件、特に分解生成物ピークが小さくなる条件を検討し、その条件をもと

に、気相反応の実験を行った。 LaCl3を反応室のガラスフィルターに付着させ、反応室

に導入されたdpm蒸気との置換基交換反応によリ、 La(dpm)3が生成されるかどうかを検

討した。

【結果と考察］

合成したLa(dpm)3錯体を用いて、種々の条件下で質量スペクトルにおける分子イオン

ピーク観測のための最適条件を検討し、この条件下で置換基交換反応の実験を行った。
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核反応生成物をKCIエアロゾルで輸送する方法が確立されているため、 LaCl3を用いて、

錯形成試薬であるdpm との反応性を検討した。本研究では、これまで反応室内に設けた

ヒーターでLaCl3を気化させ、ガスクロマトグラフキャピラリーからのdpm蒸気との置換

基交換反応の実験を行ってきた。この気相化学反応を行ったときの質量スペクトルを
Fig.2に示す。 Fig .2において、 La(dpm\錯体の分子イオンピークがわずかであるが、観測

されたことから、気相化学反応が起こっていると確認できた。

そこで、ガラスフィルターにLaCl3を付着させ、 Gas-jetとの組み合わせを考慮して実験

を行っている。現在、気相化学反応が効率良く起こる条件を検討中であリ、気相化学反

応におけるランタニド元素の化学的挙動、熱クロマトグラフ法への適応に関して報告す

る。
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Fig. I.Schematic diagram of the experimental apparatus for gas phase reaction 
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参考文献

1)田村ら 第38回放射化学討論会 3All (1994) 

GAS PHASE CHEMICAL REACTION OF La(dpm)3 II 
Keiko TAMURA,Yasutake FURUKOSHI,Yohko TOSAKA,Hisaaki KUDO and 
Tetsuo HASHIMOTO, Faculty of Science,Niigata University 
For the investigation of chemical properties of heavy and trans actinides,a gas phase rapid 

chemistry was studied.As a preliminary experiment,the gas phase reaction of lanthanum chloride 
and dipivaloylmethane were investigated by use of a the gas chromatograph-mass spectrometer. 
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1C05 

〔はじめに〕

原子炉水中の FP稀ガス起源の RI を感度よく検出して炉の破損燃料検出

法を開発する研究（第 3 報）

（立教大原研） 0松浦辰男・林 脩平・戸村健児•原沢 進

われわれは， TRIGA 型原子炉の一次冷却水中に窒素ガスを細かい泡として吹き込み，炉

心部で生じて水中に溶け込んでいる FP起源の希ガスである ”Kr （半減期3.18分）および
138Xe （半減期 14.1分）を効率的に追い出し，気体中に生じたそれぞれの娘核種である砂

Rb （半減期 15.2分）および 13 ecs （半減期32.2分）を補集しその放射能を感度よく検出する

ことにより，炉の燃料の監視をルーチン的に行い，その値に異常が発見された場合はその

位置を迅速に見出す方法を開発する方法の研究に取り組んでいる．今回はおもに，これま

でに報告したように窒素ガスを空気とともにダストサンプラーで吸引して炉紙上の放射能

を測定する方法で，①炉タンク内に窒素ガス気泡を送り込むとき，同じ深さで半径方向の

位置を中心部からタンク壁にずらしたときの効果，②炉の一次冷却ポンプを停止したとき

の効果，③気泡の吐出口の深さの効果に関する理論的考察，その他について報告する．

〔結果と考察〕

(1)気泡の吐出口を同じ深さ (270cm) にして，水平方向の位置を中心部のとき (cen ter) と

タンク壁から約 20cDlの位置にしたとき (s i de) とについて比較したデータを表 1 に示す．炉

壁に近づけたときのほうが明らかに少し中心部より検出率が大きい．これは，炉タンク内

て対流が起こっており，同じ深さで気泡が生じても，気泡の浮き上がってくる間に，側面

に近いときと中心部とではタンク内の水の流れが側面では気泡の上がる方向と逆方向で中

心では同じ方向であるために，水と接触している時間が側面のほうが長くなるためである

と考えられる．実際に気泡が浮き上がってくる時間を実測してみると中心部で29.0士1. 3

m/sec, 炉壁部で26.0 士 0.4 m/sec で，これから計算した気泡の滞留時間の比1. 11土 0.05

は表の放射能の比R (s i de/ent er) の1.08, 1. 11 の値とよく合っている．

Table 1. Dependence of detected activity on the position of the gas exit in the water 

("Side" is ca 20 cm from the tank wall. The flow rate is 0.5｣ /min.) 

Position ! atio 
Nuclide Center* Side* Side/ 

Condition enter) 

8 9Rb 9.18士 0.70 (1) 9.81 土 0.68 (1) 1. 07士 0.11
FFolorcw ed 13scs 10.10士 0.54 (1) 12.01 士 0.66 (1) 1. 19士 0.09

Ratio(Rb/ Cs) 0.91士 0.08s 0.82士 0.073

89Rb 25.99士1. 45 (2.83) 28.08士1.76 (2.86) 1. 08士 0.09
FColnovw ective 1 3 8CS 18.80士1. 16 (1.86) 20.90土1. 27 (1. 74) 1. 11 士 0.10

Ratio(Rb/ Cs) 1. 38士 0.11 1. 34士 0.12

(2) 炉の一次冷却系ポンプを動かしているとき(forced fl ow) と，止めているとき (con

vective f low) とを比較した結果を表 1 および図 1 に示す．冷却系が停止すると，運転し
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1. Dependence of detected activity on whether the primary 

cooling pump is on (forced flow) or off (convective flow) 

(The abscissa shows the time from start of reactor.) 

(3) 放射能の検出効率と窒素ガスの吐出口の深さの関係について，理論的に考察を行った．

結論として，気泡により水から抽出される稀ガスの総量をQ，深さを D とすると，

Q = Const [ (1 +D /1033)2 - (1 +D /1033)5/3 ] 

で表される．これと実験値を比較してみると，定性的には傾向が合う．

STUDIES ON FUEL FAILURE DETECTION BY MEASURING THE DAUGHTER RADIONUCLIDES OF 

F.P.-ORIGINATING RARE GASES CONTAINED IN A COOLANT りATER. III. 

Tatsuo MATSUURA, Shu A. HAYASHI, Kenji TOMURA, and Susumu HARASAりA

Institute for Atomic Energy, Rikkyo University, Yokosuka, 240-01. 

Studies have been made for developing a sensitive fuel-monitoring device by 

measuring 89Rb and 1 38Cs, the daughters of FP-originating rare gases, which are 

effectively purged by passing nitrogen gas bubbles into a reactor coolant water. 

In this report, the following factors influencing the extraction efficiency of 

rare gases were considered: (1) effect of the radial position of introducing gas 

bubbles at the same depth in the reactor tank, (2) the effect of whether the 

primary cooling pump is on or off, and (3) effect of depth of the exit (theoretiｭ

cal consideration). 

-82-



1C06 

1.はじめに

機器中性子放射化分析法による

環境標準試料ヒジキの多元素定量
（武蔵工大・原研） 0鈴木章悟•岡田往子・平井昭司

環境標準試料は環境試料の正確な分析を行う上で大変重要である。国立環境研究所

(NIES) では約 15 年前より各種の環境標準試料の調製を行い，保証値を定めている。昨年，

14 番目の環境標準試料としてヒ素化合物をはじめ他の元素の全量に関する保証値を定め

るべく「ヒジキ」試料が作製された。本研究ではこの環境標準試料I:::ジキを機器中性子放射

化分析法（INAA) により， 57 元素を精度よく定量する方法を検討したので報告する。 r

線測定においては通常の r 線スペクトロメトリの他にアンチコンプトン計測法も併用した。

2. 実験

標準試料ヒジキは 200~500mgまで 10 種類を秤量し，洗浄したポリエチレン袋に二重

封入し，照射用試料とした。照射は，生成核種の半減期により短時間および長時間の 2 種

類の条件で立教大学原子炉 (TRIGA-II 型）で行った。短時間照射は，気送管（熱中性子束

密度1.5X l012n·cm-2·s-1) で 10 秒間行った。照射後，外側のポリエチレン袋を交換

し， 1 ～ 3 分間冷却後，同軸型 Ge 検出器と 4096 チャネル波高分析器からなる通営の r

線スペクトロメトリを用いて，半減期が数分から数時間の核種に注目して 5~21 分間 r

線測定を行った。長時間照射は，中央実験管（熱中性子束密度 3.7 X 10 1 2n·cm —2'S-1) 

で 6 時間行った。 5~20 日間冷却後， r 線スペクトロメトリ (GAMA-V システム）を用

いて，半減期が数 10 時間から数日の核種に注目して 3~50 時間測定した。さらに同一

試料を 21~63 日間冷却後，再び半減期が数 10 日以上の核種に注目して 40~240 時間

測定した。また，長時間照射試料は同軸型 Ge 検出器と井戸型 Nal(Tl) 検出器を用いた

反同時測定法による r 線スペクトロメトリでも r 線測定を行った。

得られた r線スペクトルの解析は r線スペクトル解析プログラム (GAMA98) を用いて，

パソコンで行った。定量は比較標準試料との比較法で行った。求められた分析値は，

Zr, Mo, Te, Ce を定量する核種に対する 235 u 核分裂反応による妨害について補正を行

う必要があった。また， r 線スペクトロメトリによる r線測定時の高計数率による r線ピ

ーク面積の減少についても補正を行った。

3. 結果

Fig. 1 に 57 元素の分析結果を示す。図中に定量下限値も示す。 K, Cl, S の濃度は 15%

であり， K の定量下限値は 460ppm であった。 Siなどは定量できず，定量下限値のみ示

す。 s2 Br, 65 Zn などによるコンプトンバックグラウンドが反同時測定では通常の r 線ス

ペクトロメトリに比べて約 1/7に減少するため， 25 元素については反同時測定の方が検

出し易くなった。 As は 63 士 lppm であった。 Ir は定量できなかったが，定量下限値は

35pptで最小となった。I:::ジキ標準試料中の元素濃度は， NIES No. 9 ホンダワラ標準試

料 1) と比べて，ほぼ同程度であったが， Agと Tb は約 1/2 0 と低濃度になった。

文献 1) 鈴木章悟，斉藤妃代，平井昭司：分析化学， 3 3, 596 (1984). 
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Fig.1 Concentration of elements in "Hiziki" reference material 
Dotted line : lower limit of determination 

Determination of Multielements in Environmental 
Instrumental Neutron Activation Analysis 
Shogo SUZUKI, Yukiko OI<ADA and Shoji HIRAI 
Atomic Energy Research Laboratory, Musashi Institute of Technology 

Reference Material "Hiziki" by 

Multielements in "Hiziki" reference material(NIES No.14) prepared by the National Institute 
for Environmental Studies were determined by instrumental neutron activation analysis (INAA). 
The samples (ca. 200-500 mg) were irradiated for 10 sec and 6 h. The irradiated samples were 
measured by a conventional ;-ray spectrometry and an anti-coincidence ;-ray spec住ometry.
Concentration of 37 elements were determined by these methods. 
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1C07 Trace Element Analysis of Commonly Consumed Food Spices by 
Neutron Activation Analysis 

（金沢大理）0 J. H. Zaidi ·宮本ユタカ・坂本 浩

~ : The amounts of various じace elements presented in foodstuffs is gaining 
increased interest and their levels have been measured extensively in individual food articles and 
integrated hum皿 diets 1·3_ Food spices are extensively used in cooking and some of these are also 
used in pharmacy and perfumery. In the present work concentrations of essential and toxic 
elements have been measured by instrumental neutron and photon activation analyses (IN AA and 
PAA) in 32 samples of 18 spices of different origins (Table 1). 
~ : The neutron irradiations were carried out at the TC-pneumatic site of the Kyoto 

University Research Reactor (KUR). Pre-weighed samplesｷ (100-lSOmg) were sealed in 
polyethylene vials of 5mm inner diameter X 1cm in height along with certified reference materials 
Bowen's Kale, NBS-SRM-1573 Tomato leaves and NIES No.7 Tea leaves. About 16-19 vials 
were packed in one irradiation capsule and irradiated for 1-2 minutes for short-lived radionuclides. 
To correct for the flux variations among the vials in the capsule, a piece of stainless wire was taped 
to each of the vials. The photon irradiations were carried out at the electron LINAC of Kyoto 
University. Pellets of s皿ples and standards were stacked in quartz tt..1bes together with Au beam 
monitors inserted in between the pellets. Irradiations were carried out in a water-cooled target 
holder for 2 hours. Along with the,  -peak identification, decay curves of all the radionuclides 
under investigation were followed. The reliability of our method was checked by analyzing 
self consistency of the certified reference materials. 
~ : The concentrations were determined on dry weight basis and the 

values will be presented in the symposium. Some of the findings are as follows. Card皿on,
cloves, laurus nobilis, cumin, cinnamon and ginger are rich in Mn (in decreasing order). Almost 
same spices from India are also rich in Mn with the exception of cumin which contains relatively 
low contents of Mn. Mg contents in cumin, caraway, coriander ai1d myristica fragrans are in 
rai1ge of 1000-3000ppm. Mg concentration in Indian caraway ai1d cloves is around 3000ppm. 
Al could only be determined in cloves, caraway ai1d cinn皿on from India ai1d the concentration 
rai1ge was found to be 116-191ppm. Cl contents are appreciable in almost all the spices. With 
the exception of cinn皿on, black pepper and mysristica fragrans, K contents are >1 % in the rest of 
the spices, in spices from India cinnamon, seasme and mustard contain relatively low contents of K. 
Na contents are relatively high in onion, garlic, cumin皿d cloves. Employing photon activation 
analysis Ca and Sr concentrations were determined via 44Ca （ア，p) 43K and 88Sr (r, n) 87Sr 

reactions, respectively. Caraway, cumin ai1d coriander are rich in Ca as well as Sr compared to 
the rest of the spices. The comparison of present data with the reported data on Pakistani spices4ｷ5 
shows that onion, garlic, red pepper, black pepper, coriander, caraway and cumin have the similar 
trend with respect to Mn, K, Na and Cl. Mn in Pakistani cinnamon, cloves and tt.Jrmeric is 
exceptionally high. Distributions of other elements such as Na, Mg, Al, Cl, K, Ca, Sc, V, Cr, 
Mn, Fe, Co, Zn, As, Se, Br, Rb, Sr, Cs, La, Ce, Eu, Hg ai1d some characteristics of spices will 
be presented and discussed with respect to the species, origin and the base-line values of certain 
trace elements in some very commonly consumed food spices. The results show that food spices 
are appreciable sources of trace element intake. These data also prove to be helpful to monitor the 
degree of future contamination of ecological environment. 
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Reference: 

1. S.J.Yeh, P.Y.Chen, C.N.Ke, S.T.Hsu and S.Tanaka, Anal. Chim. Acta，紅， 119-124 (1976). 

2. LR.Qureshi, A.Mannan, J.H.Zaidi, M.Arif and N.Khalid, Intern. J. Environ. Anal. Chem., 謡

565-577 (1990). 

3. J.H.Zaidi, I.H.Qureshi, M.Arif and I.Fatima, Intern. J. Environ. Anal. Chem．，皿 15-22 (1995). 

4. I.H.Qureshi, J.H.Zaidi, M.Arif and I.Fatima, Intern. J. Environ. Anal. Chem．，位， 25-31 (1990). 

5. J.H.Zaidi, I.H.Qureshi, M.Arif and I.Fatima,, Intern. J.Environ. Anal. Chem．，蛭， 33-40 (1992). 

Table 1 Sample list of con皿ly consumed food spices 
English name Japanese name origin part 

raw Ginger ショウガ Japan （高知） root 
Zingiber officinale (dried ginger) 乾燥ショウガ China 

Ginger powder 粉末ショウガ India 
raw Garlic 生ニンニク Japan （青森） fruit (bulb) 

Allium sativum (dried garlic) 乾燥ニンニク China 
Garlic powder 粉末ニンニク India 

Aliium cepa (dried onion) 乾燥タマネギ China fruit (bulb) 
Onion powder 粉末タマネギ India 

Cuminum cyminum (Cumin) クミン India seed 
Cumin クミン India 

Carom carvi (Caraway) キャラウェイ Holland seed 
Caraway キャラウェイ India 

Elettaria cardamomum カルダモン India seed 
Cardamom カルダモン India 

Eugenia caryopyllata (Clove) クローブ Tanzania bud 
Clove クローブ India 

Cinnamommn cassia (Cinamon) シナモン China bark 
Cinamon シナモン India 

Piper nigrum (black pepper) 黒コショウ Malaysia seed 
Black pepper 黒コショウ India 

Capsicum annum (red pepper) 赤唐辛子 China fruit 

Curcuma longCa hi(llTy urpmowerdicer ) 
赤唐辛子粉末 India 
ターメリック India stem 

Turmeric powder 粉末ターメリック India 
Coriandrum sativum コリアンダー Morocco seed 

Corriander コリアンダー India 
Laurus nobilis ローレル Turkey leaves 

Myristica fragrans ナツメグ Indonesia seed 
Pimenta officinalis オールスパイス Jamaica seed 

Mustard マスタード India seed 
Seasme 白胡麻 India seed 

Fenugreek ころは India seed 

Note: These samples were provided by Dr. V.G.Dedgaonkar of Poona Univ. and Dr. Y.Osaki of the 
Central Inst. of S&B Food Co. Ltd. for which the authors like to express appreciation. 

Trace Element Analysis of Commonly Consumed Food Spices by Neutron Activation Analysis 

J.H.Zaidi, Yutaka MIYAMOTO, Koh SAKAMOTO 

Faculty of Science, Kanazawa University 
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1C08 放射化分析による各種シダ植物中の微量元素についての研究

（東大理1 ・理研り 0尾崎卓郎l ．榎本秀一2 ・薬袋佳孝1 •安部静子2.

安部文敏2 •富永健l

1．緒言

放射化分析は植物試料中の鉄、亜鉛などの微量必須元素の定量に有効な手法の一つで
ある。我々は、シダ植物中の微量元素の定量にこの手法を用いてきた。シダ植物は植物

系統学上、進化の遅れたものとみなされる傾向にあり、生化学的な研究の対象として取

り扱われることが被子植物などに比べて少ない。しかし、シダ植物は現代においても世
界中の広い地域に生育し、その分化、多様化は活発に続いている。本研究ではシダ植物

中の微量元素を定量し、微量元素の取り込みや必須性についての情報を得ることを目的

とした。シダ植物の種類や系統との関係を明らかにすることも試みた。

2実験

東京大学理学部附属小石川植物園で採取した約80種類のシダ植物 (Table.1) を実験に

用いた。蒸留水、超純水で数回ずつ洗浄して付着物を取り除いた後、室温で乾燥した。

植物体を葉肉、中軸などの部位に分け、 1 0 0-1 5 0 mgをポリエチレンの小袋中に密

封して放射化分析に供した。標準試料には、JB1 及びJG-1 （それぞれ約 7 0mg)を用

いた。また、分析値の妥当性を確かめるために、数種類の希土類元素については標準溶
液をろ紙上に滴下、乾燥して分析標準とした。立教原研で 4 日間熱中性子照射し、 1 週

間後および2 週間後にガンマ線スペクトルをゲルマニウム半導体検出器で測定した。カ
ルシウム、スカンジウム、鉄、コバルト、亜鉛、ルビジウム、セシウム、バリウム、ラ

ンタン、セリウム、サマリウム、ユウロピウム、イッテルビウム、ルテチウムの14元素

については全試料について定量することが出来た。また、約10の試料についてはハフニ

ウム、テルビウムなどの元素も定量することが出来た。

3結果と考察

放射化分析で定量された元素の多くは葉肉部分で中軸部分より商い濃度を示した。こ

れはほとんどの試料についてみとめられた。しかし、ルビジウム、セシウムに関しては、

むしろ中軸部分で葉肉部分よりも商い濃度を示すものがみられた。また、他の試料につ

いても中軸部分と葉肉部分との濃度差は比較的小さかった。これらの元素は土壌から植

物体内に容易に取り込まれることを示している。コバルトについても約10試料について

同様の傾向がみとめられた。これは、コバルトが細胞膜透過性のある比較的小さい配位

子と錯体を形成することにより体内での易動度が高くなったためと考えられる。

葉肉部分の濃度についてみると、スカンジウム、クロム、鉄、コバルトの間には高い

相関関係が全ての試料を通してみとめられた。植物体中の各元素の濃度をその植物の生

育していた土壌中の各元素の濃度で割った値を濃縮率と定義すると、これらの元素の濃

縮率はいずれも小さい値を示した。これらの元素については、それぞれが類似の機構で
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Tablel. Groups and number of kinds of fern samples for analysis. 

科
分析に供

科
分析に供

科
分析に供

した種数 した種数 した種数

Psilotaceae Asplenium Dennstaedtiaceae 
マツバラン科 1 チャセンシダ科

, 
コバノイシカグマ科 1 

Equisetaceae Dicksoniaceae Pteridaceae 
トクサ科 1 タカワラビ科 1 イノモトソウ科 2 

Selaginellaceae Parkeriaceae Marsileaceae 
イワヒバ科 2 ホウライシダ科 4 デンジソウ科 1 

Marattiaceae Blechnaceae Isoetaceae 
リュビンタイ科 1 シシガシラ科 1 ミズニラ科 1 

Plagiogyriaceae Lindsaeaceae Thelypteris 
キジノオシダ科 3 ホングウシダ科 1 ヒメシダ科 5 

Shizaeaceae Oleandraceae 
フサシダ科 1 ツルシダ科 1 

Woodsiaceae 
イワデンダ科 8 

Polypodiaceae Gleicheniaceae Hymenophyllaceae 
ウラボシ科 6 ウラシロ科 1 コケシノブ科 1 

Dryopteridaceae Osmundaceae Cyatheaceae 
オシダ科 25 ゼンマイ科 1 ヘゴ科 2 

根から体内に移行するが、土壌から容易に取り込まれるわけではないと考えられる。

希土類元素に関しては、多様化が進んでいるとされる種類（オシダ科オシダ属・イノ

デ属、イワデンダ科ヘラシダ属、チャセンシダ科チャセンシダ属）で濃縮が顕著であり、
1 を超える濃縮率を示すものもみられた。希土類元素の生体に対する有用な効果はいず

れの動植物についても確認されていない。しかし、これらのシダ植物中では希土類元素

の濃縮率は異常に商く、多様化の促進などに希土類元素が特異的に作用している可能性

も考えられる。また、これらのシダ植物ではハフニウム含有量も高い場合が多く、土壌

からの元素の取り込みの機構にキレート錯体の生成が関わっていることも推定される。

Activation analysis study on distribution of trace elements in ferns 

Takuo OZAKI1, Shuichi ENOMOT02, Yoshitaka MINAI1, Shizuko AMBE2, Fumitoshi 

AMBE2. Takeshi TOMINAGA1 

1Department of Chemistry, School of Science, University of Tokyo 

2Institute of Physical and Chemical Research (RIKEN) 

About 80 kinds of fern samples have been analyzed by means of instrumental neutron 

activation analysis to determine 14 trace elements. The concentrations of those elements 

may be related to botanical taxonomy or phylogeny of the ferns. The analytical results on 

the remarkable accumulation of rare earth elements in the divercifying ferns could be a clue 

to elucidate the physiological roles of those elements. 
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1C09 

《緒言》

PIXE および中性子放射化分析法によるラット臓器中の微量元素の定呈
（その 1)

（慈恵医大 1. 昭和薬大2 ・理研 3 • R I 協会り 0矢永誠人'•山本理恵2.

榎本秀一3. ニツ川章二4 ・蛭沼利江子2 ・遠藤和豊2 ．戸澤満智子1.

安部文敏3

近年、生体内の微呈元素の役割が注目されてきているが、今回、我々は、亜鉛欠乏状態
にあるラットおよび正常なラットの各臓器中の微量元素について、 PIXE 法および中性
子放射化分析法により定量を行うことにより、必須微呈元素の一つである亜鉛が欠乏した

状態における各種微呈元素の生体内挙動と微呈元素間の相互作用について検討した。

《実験》
・供試動物および分析試料

妊娠14 日のウィスター系ラットを購入し、亜鉛欠乏餌および超純水を用いて飼育し、出
産、授乳を行わせ、離乳後は子ラットを独立に同条件にて飼育することにより、亜鉛欠乏
状態にある供試動物を得た。この亜鉛欠乏ラットおよび正常ラットの各臓器を摘出し、乾

燥器（インフラレッドドライ L8100型）にて乾燥し、分析試料とした。
• P I XE 法による分析

照射ターゲットの調製は、湿式灰化法によった 1) 。すなわち、上記の乾燥試料約25mgを
精秤し、テフロン製の小容器にとり、これに0. 5mlの精密分析用硝酸を加え、 105℃で 2 時

間加水分解した。これを冷却後、試料に対して約 1 mg/ gとなるように内部標準として In
水溶液を添加し、その 1 滴をあらかじめMyI a r f i Im(500 ｵ m)製ホルダーに貼り付けたポリ

プロピレンフィルム(4 ｵ m)上に滴下し、真空デシケーター中で乾燥させたものをターゲ

ットとした。各試料ごとに 2 連づつのターゲットを調製した。
各ターゲットについて日本アイソトープ協会仁科記念サイクロトロンセンターにおいて
小型サイクロトロンにより陽子照射を行った。発生した X線は、 2 台の S i (L i)検出器（検
出器 1 は300µ mのマイラーを吸収体としてとりつけたもの、および検出器 2 はコリメータ

ーをとりつけたもの）により検出した。得られたスペクトルは、解析プログラム SAPIX
を用いて解析を行った 2) 0 

・中性子放射化分析

乾燥試料約100mgを精秤し、ポリエチレン袋に二重に封入したものを照射試料とし、標準

試料(NIST Bovine L i ver) とともに立教大学原子力研究所のTRIGA-II 型原子炉において、 1 
分、 1 時間および24時間の熱中性子照射を行い、非破壊にて Ge検出器により Y 線の測定を
行った。

《結果》

NIST Bovine L i ver について PIXE 法により分析を行った結果をTable 1 に示した。こ

の中で、 P 、 K 、 Mn、 Fe、 Cu 、 Znおよび RbはNISTの保証値とよく一致しており、これ

らの元素については実試料についても信頼性が高いものと思われる。正常ラットおよび亜
鉛欠乏ラットの肝臓中の上記の元素についての分析結果の一部をTable 2に示した。正常ラ
ットと亜鉛欠乏ラットでは、同週令であっても体重および臓器の大きさには大きな差があ

り、肝臓では、 Znの濃度には大きな差は認められなかったが、亜鉛欠乏ラットの肝臓中の
Feの濃度は正常ラットのものの約 3 倍であった。
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Table 1 Concentration of trace elements in NIST Bovine Liver determined by 
PIXE analysis (ｵ g / g) 

Element No. 1 No. 2 NIST value 

Mg 1076 士 127 667 土 108 600 土 15
p (1. 03 土 o. 12)% (1. 00 土 o. 13)% (1. 11 土 o. 04)% 

s (0. 62 土 0.07)% co. 60 士 0.08)% (0. 78 士 o. 01)% 

Cl (0. 01 士 o. 01)% co. 02 土 o. 01)% (0. 28 土 o. 01)% 

K (1. 00 土 o. 12)% (1. 00 士 o. 13)% (0. 996 士 o. 007)% 

Ca 195 土 22 193 土 27 120 士 7

Mn 9. 0 士 2. 1 8. 7 士 2.5 9. 9 士 o. 8 

F e 185 土 21 180 土 23 194 土 20

Cu 160 士 18 159 土 21 158 士 7

Zn 120 士 14 118 士 15 123 士 8

B r 10. 7 士 1. 5 4. 3 土 o. 9 , 
Rb 1 o. 3 士 1. 8 12. 7 士 2. 2 12. 5 土 o. 1 

Table 2 Concentration of trace elements in I iver of normal and zinc deficient 
rats determined by PIXE analysis (ｵ g / g) 

Elements Normal 1 

Mn 12. 9 土 3.3

F e 312 士 38

C u 15. 8 士 2. 0 
Zn 122 士 15

Rb 47. 4 土 7. 8 

Normal 2 

9.4 土 1. 8 
268 土 24

12. 8 土 1. 2 

113 士 10

37. 1 土 4. 6 

Zn-def. 1 

6. 9 士 2. 0 
974 士 113

18. 6 土 2. 3 
88 士 10

15. 7 土 2. 3 

1) 松田 他、 NMCC共同利用研究成果報文集、 1, 82(1993). 

2) K. Sera et al., Int. J. of PIXE, 2_, 325(1992). 

Zn-def. 2 

8. 5 士 2. 7 
986 土 136

21. 5 土 3. 0 
92 士 13

19. 7 士 2. 8 

Determination of trace elements in organs of rats by PIXE and neutron activation 
analyses 
Makoto YANAGA1, Rie YAMAMOT02, Shuichi ENOMOT03, Syoji FUTATSUGAWA4. Rieko 
HI RUNUMA 2. Kazutoyo END02, Machi ko TOZAWA 1 and Fum i tosh i AMBE3 
1 Department of Chemistry, The Jikei University School of Medicine 
2 Faculty of Pharmacology, Showa College of Pharmaceutical Sciences 
3 The Institute of Physical and Chemical Research (RIKEN) 

4 Nishina Memorial Cyclotron Center. Japan Radioisotope Association 

Trace elements in organs of normal and zinc deficient rats were determinied by 
PIXE and instrumental neutron activation analyses. Concentration of Fe in I iver 
of zinc deficient rats was about three times as much as that of normal ones. 
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1C10 神経難病とミネラル偏食高齢ラットにおける
中枢神経組織と骨の放射化分析

（和歌山県立医科大学神経病研究部 l，検査診断学 2，京都大学原子炉実験所 3)

0安井昌之［大田喜一郎叫笹島和久 3

［はじめに］

生体内金属過剰疾患とその原因金属としてこれまでに、水俣病： Hg、イタイイタイ病：

Cd、透析脳症： Al、ヘモクロマトーシス： Fe、 Wilson病： Cu、パーキンソンニズム： Mn、

等が知られている。筋萎縮性側索硬化症 (ALS)、パーキンソンニスム痴呆症候群 (PD) の

多発地である紀伊半島、グアムにおける疫学的環境分析により河川、土壌、飲料水中の低

Ca•Mgと高Al が指摘され、 Ca代謝異常を反映する所見として手指骨の皮質幅の低下が報

告されている。 Al は神経毒性を有する金属で、 CNS に Al が沈着すると神経変性を惹起し
てくると推定されている。しかしAlの吸収動態はほとんど不明で、血中のAlの動態が必ず

しも CNS および骨の Al沈着を説明できない。

ラット及びサルを低Ca•Mg、高 Al食で飼育すると、骨から CaやMgが遊離する一方、

軟部組織、ことに中枢神経組織 (CNS) に Ca やAl が沈着し、 CNS変性の誘因となる可能

性を報告した。今回、高齢ラットを用いて低Ca•Mg十高Al食で飼育し、併せて骨でのCa、

Mgの保持作用を有するbifemelane (Bif)を投与し、 CNS と骨でのミネラル動態を検討す

ると共に、生体内金属過剰疾患や神経難病の病因の一端を知るために、 KUR に於いて中枢

神経組織 (CNS) を放射化分析法でCu、 Ca、 Al、 Mn、 Zn、 Fe を測定した。

［対象と方法］

(I) : Wis tarラット雄を標準食で3 カ月間飼育後（A) ラット標準食、 (B) 低 Ca •M g+ 
高Al食、で90 日間飼育。また標準食で 18カ月間飼育した後、（C) ラット標準食、 (D) 低

Ca• Mg十高 Al 食、 (E) ラット標準食十Bif (lOmg/kg B. W.) 、 (F) 低Ca•Mg十高Al食

+ Bif (lOmg/kg B. W.) 、でそれぞれ90 日間飼育し、各群の前頭葉と腰椎骨の Mg、 Ca、 Al

量を比較した。

(II) :症例は、肝脳疾患 5 例 (Wilson 病 3 例、及び肝脳疾患特殊型： Por tal systemic 

encephalopathy: PSE2 例）、 ALS6例（平均年齢62歳）、パーキンソン病4例（平均年齢74

歳）、パーキンソンニズム痴呆 4例（平均年齢67歳）、コントロールに CNS病変の無い 5例

（平均年齢70歳）を無作為に選び、 CNS 中の各微量金属を分析した。試料を、次の CNS解

剖学的 26 部位から取り出し、測定部位とし、それらを次の各グループに分類した部位群：

A) 灰白質群 (9部位）； B) 白質群 (7部位）； C) 基底核群 (6部位）； D) 脳幹群 (3部位）； E)

脊髄 (1部位），につて検討した。また可能な限り肝、腎、心、膵も測定した。各部位から湿

重量で100-200mgを採取し、 105℃で恒重量に達するまで乾固し、乾燥重量を得た。 NAA に

よる測定は、 Cu、 Ca、 Al、 Mn は 2 分間、 Zn、 Fe は 60分間、それぞれKUR で 5MW、中

性子照射を行い、放出されたガンマ線を Ge 検出器で測定した。

［結果］

(I) :ミネラル偏食ラット

(1)動脈硬化変化： A群の標準食群で高齢の影響により病理学的に動脈硬化所見がみられ

たが、 Bifを投与されたE群でその抑制が認められた。またF群でも同様の傾向がみられ、 Bif
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により血管内膜の線維性肥厚が改善された。 (2) 偏食群でのMg量は前頭葉では変化せず、
骨で著明な低値を示した。偏食群のCa量は前頭葉で高値を示したが、 Bif投与群では変化し
なかった。腰椎骨Ca量は高齢群間で有意差は認められなかった。 Al量は前頭葉、腰椎骨と
もに偏食群で高値を示したが、 Bif投与群で標準食群に比し変化を認めなかった。
(II) ：神経難病

(1).肝脳疾患 (Wilson 病、 PSE) :CNS の各解剖学的部位での Cu含有量は PSE に比べ
Wilson病では約 20-30 倍の高含有量を示し、 CNS全体の Cu平均含有量は、 Wilson 病
は262.9 士 28. 9 µg/g、 PSEで22.6 士 4. 7 µg/g、コントロールは25. 9 士 12. Oµ g/gで、 Wilson

病は有意に高値であった(p<0.01)。かつWilson病の責任病巣である基底核群の Cu量は、
その他の部位に比較して差はなく、 Wilson病の灰白質、白質ともにぴまん性に高含有量を
認めた。つまり Wilson病の神経病理学的変化と Cu含有量とは一致しなかった(p<O. 01)~ 

またWilson病ののCNS において Cu と Mnの間に正の相関を認めた。 Wilson病の肝Cu含
有量は、 PSE やコントロールに比べCNS 同様、有意に高値であった(p<0.01) 。
(2). 筋萎縮性側索硬化症 (ALS) : Ca の CNS26部位全体の平均含有量は、正常対照群

608 土 8µ g/gに対し、 ALS782士 34µ g/gで、 Caの高値を認めた(p<0.05)。しかし各部位群
ごとに Ca量を検討すると灰白質、基底核、脳幹部、脊髄で有意差を示さなかった。
Al平均含有量は、コントロールCNS26部位で23. 1 士 0. 4µ g/gに対し、 ALS の 2 例にお

いて136. 5 土 2 1. 7µ g/gと 88.3 士 10. 6µg/gで著明な高値を認め、かつ灰白質、白質について
も同様に高値を示した（各p<0.01) 。

(3). パーキンソン病：パーキンソン病の責任病巣に関係する基底核の各部位、視床、脳

幹、小脳における Ca含有量はコントロールとの間で有意差を認めなかったが、パーキンソ
ン病とコントロールの全26部位およびCNS各部位群の Al含有量は、パーキンソン病の全
脳および灰白質群と基底核群は対照に比較して有意に高値を示した(p<0.01) 。また肝、腎、
膵においても Al の高値を認めた(p<0.05) 。

(4). パーキンソンニズム痴呆 (PD) ：前頭葉およぴ後頭葉の灰白質と白質について、 PD

の Zn含有量は前頭葉灰白質でコントロールより低値で、 Fe量は前頭葉灰白質並びに白質で
高値を認めた(p<0.05) 。

Neutron Activation Analysis in the Central Nervous System Tissues of Neurological 

Diseases and Aged Rats Maintained on Minerally Unbalanced Diets 

Masayuki YASUI, Kiichiro OTA and Kazuhisa SASAJIMA 

Division of Neurological Diseases and Department of Laboratory Med, Wakayama Medical 
College, Wakayama 640; Research Reactor Institute, Kyoto University, Osaka 590-04 

In this animal study, the deposition and metal-metal interaction of both Al and Mn in the CNS, 

visceral organs and bones of aged rats fed unbalanced mineral diets were analyzed using neutron 

activation analysis in KUR. On the other hand, concentrations of Cu, Ca, Al and Mn for 26 

anatomical regions of the CNS were measured by NAA in three cases of Wilson's disease, two 

of portal systemic encephalopathy, six pathologically verified cases of ALS, four of Parkinson's 

disease and five neurologically normal controls. Also Zn and Fe concentrations were measured 

by NAA for frontal and occipital lobes of parkinsonism-dementia. 
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1 C11 中性子放射化分析法によるシリコン基板表面極微量元素分析法の標準化
(NT T境界研 •NTT-LS研 1 • NT T-A T 2) 

0加藤正明・米沢洋樹・藪本周邦・国井泰夫1.

大録正2 •田中真紀子2

1 はじめに
LSI の高集積化微細化に伴い，シリコン基板表面の1010 a t oms/c記以下の極微量元

素の汚染が問題となり， LSI プロセスにおける汚染評価のための原子吸光分析法，全反

射蛍光X線分析法等の開発が進められている． このため，このような極微量領域における

分析法の信頼性の評価が必要となっている．一方，中性子放射化分析法は高感度で，極微

量の元素を正確に定量することができるため，著者らは， シリコン基板直接接合技術等を
開発し， シリコン基板表面の鉄等の定量を行ってきた I, 2). 本研究では，著者らの開発し

たシリコン基板表面分析法を基準分析法として， 10 I 0~1013 a t oms/c耐台の鉄について，

原子吸光分析法，全反射蛍光X線分析法のクロスチェックを行ったその結果について報
告する．

2 実験
2. 1 クロスチェック用標準試料
中性子放射化分析での鉄の検出感度および定量値の信頼性を向上させるため， 58Fe濃縮

試料を用い，以下の操作でクロスチェック用標準試料を作製したすなわち，市販のCZ-p

型シリコン基板（100) を硫酸／過酸化水素水及び希フッ化水素酸で洗浄し汚染を除去した

後，既知量の5s Feを含む洗浄液（アンモニア水／過酸化水素水）中で80℃, 10分間，洗浄

することにより， 58Feで汚染させた中性子放射化分析には，このシリコン基板の鏡面同

士を密着させ，窒素雰囲気で数時間加熱し接合させたものを使用した．一方，原子吸光分
析，全反射蛍光X線分析には，上記の操作で汚染させたシリコン基板をそのまま使用した．
なお， 58Fe濃縮試料には金属鉄 (93.13 a t om%) を使用した．

2. 2 定量操作
1) 中性子放射化分析： 接合したシリコン基板を15X60mm程度に切断したものを複数組

石英ガラス製試料容器に入れた． これを比較標準（鉄箔）とともに，石英ガラス容器に封

入し，中性子照射用試料とした． 日本原子力研究所原子炉J RR-3Mを用い，数時間～

50時間中性子照射を行った．文献 2 の操作で試料を処理した後，井戸型Ge検出器を用い，

放射能を計測したここでは58Feで汚染させたシリコン基板を定量するため，比較標準の

鉄箔には， 58Fe濃縮試料を比較標準とした中性子放射化分析により， 58Fe濃度を定量した

ものを使用した．

2) 原子吸光分析： フッ化水素酸蒸気でシリコン基板表面の自然酸化膜を分解後希フ

ッ化水素酸で表面を走査して鉄を回収し， 日立偏光ゼーマン原子吸光分析装置180-8 0で定

量した

3) 全反射蛍光X線分析： テクノスTREX-610Sで基板表面の鉄を定量した

3 結果と考察

3. 1 定量操作の検討

中性子放射化分析，原子吸光分析，全反射蛍光X線分析では定量に使用するクロスチェ
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ック用標準試料およびこれの測定部位が異なる． このため，これら試料間での鉄の汚染量

および鉄の面内分布を調べる必要がある．そこで， 59Feで汚染させたシリコン基板を前述

の操作で作製し，これの59Feの分布をイメージングプレートで測定した鉄の表面濃度が

1012 a t oms/c記台においては，鉄は外周部約10mmを除けば面内にほぼ均ーに分布している

こと，また同一容器内で同時に作製した試料では鉄の汚染量に差が無いことが明かとなり，

上記の操作で58Feを汚染させたシリコン基板がクロスチェック用標準試料として使用でき

ることがわかったまた，今回の放射化条件での鉄の検出限界は108 a t oms/c記であり，

58Fe濃縮試料を用いた中性子放射化分析が 109 a t oms/c記台までのクロスチェックの基準

分析法として使用できることもわかった

3. 2 クロスチェック

図に，中性子放射化分析 (NAA) で得られ

た鉄濃度に対して原子吸光分析 (AAS) およぶ

び全反射蛍光X線分析 (TXRF) で得られた鉄目
万

濃度をプロットした結果を示す．中性子放 目

射化分析の濃度と原子吸光分析，全反射蛍こ
苔

ば

光X線分析の濃度は直線関係にある． 101 0 已
必a t oms/cm2 台においては原子吸光分祈，全rJ:J

反射蛍光X線分析の濃度は中性子放射化分乏
析の濃度より高めとなるが，図に示した濃

度範囲においては直線の傾きはほぼ45゜で

あった．以上の結果から， シリコン基板表

1014 

1 011 1014 

NAA(atoms/cm2) 

面の10 1 0~1013 a t oms/c記台の鉄の定量
Fig. Cross check of 

wafer su『face

Fe concent『ation on Si 

において原子吸光分析，全反射蛍光X線分

析ともに信頼性力灌iいことが明かとなった

文献： 1) 重松米沢，加藤：第55回分析化学討論会講演要旨集 (1994).

2) 加藤重松，米沢，大録：第38回放射化学討論会講演要旨集 (1994).

STANDARDIZATION OF METHODS FOR ANALYZING ULTRA-TRACE ELEMENTS ON SILICON WAFER 

SURFACES BY USING NEUTRON ACTIVATION ANALYSIS 

Masaaki KATOH, Hiroki YONEZAWA, Norikuni YABUMOTO, Yasuo KUNll1, Tadashi OHROKU2, 

and Makiko TANAKA2 

NTT Interdisciplinary Research Laboratories, 1NTT LSI Laboratories, 

2NTT Advanced Technology Corp. 

Neutron activation analysis is used to standardize the atomic absorption 

analysis and theｷtotal reflection X-ray fluorescence analysis of ultra-trace 

iron on silicon wafers. The accuracy of neutron activation analysis was improved 

by using the s i I icon wafer direct-bonding technique for preparing neutron 
activation and 58Fe isotope samples. The two analytical methods are standardized 

for the determination of 1010 -1013 atoms/cm2 of iron on silicon wafer surfaces 

by using neutron activation analysis. 
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1C12 即発 Y 線による大型試料中の主成分元素の非破壊定量法の検討

（都立大理1、東大原総セ2、原研3、慶大文4)

〇佐藤渉1、末木啓介1 、 中原弘道1 、

澤幡弘文2、米沢仲四郎3、富沢威4

くはじめに＞

即発 Y 線による元素分析法は、従来の機器中性子放射化分析 (INAA) では検出困難

な元素 (H, B, N, Si, Ca, Cd, Gd 等）の定量が可能であり、 INAA とは相補的な関係にあ
る。また、原子炉から導かれる中性子ガイドビームによって照射が行われるため、試
料の大きさや形状に自由度があり、原子炉内では照射不可能な貴重な大型試料への応
用も可能である。本研究では、大型試料に特有の入射中性子の吸収や散乱及び放射 Y

線の試料内での吸収の影響を相殺するため内部標準法を採用し、これらの影響が予想
される大型試料中の主成分元素を非破壊で定量することを試みた。
く実験＞
照射用の試料としてまず、土器や岩石試料中の主成分を構成していると考えられる 9

種類の元素の単体及び化合物 (Mg, Al, Mn, Si02, Na2C03，応C03, CaC03, Fe幻3, Ti02) 
を SiO使マトリックスとして混合し、粉末の既知試料を調製した後、これを約200mgず

つ3枚のFEPフィルムに封入した。また、大型試料として縦横およそ15cm四方の土器の
模造品を用意し、分析用試料とした。

照射には日本原子力研究所の3号改造炉JRR-3Mに設置された即発 Y 線分析装置を用
い、既知試料は熱及び冷中性子ビームで5000~7000秒、また、模擬土器試料は試料の

厚みによる影響を調べるため4カ所を熱中性子ビームで5000~7000秒照射し、各 Y 線の

スペクトルを得た。
く結果及び考察＞
本研究では元素分析を行うにあたり、試料中に一様に存在し、中性子捕獲に対して

放出確率の高い Y 線を多く有する Siを内部標準元素に選んだ。目的とする元素 (x) か

らの Y 線によるフォトピーク面積を A\ Siからのそれを Ayとすると、これらは次の式

で表すことができる。

Ax がず（E:) が (E;) • f [J <I> (En, r) ｷR1 (En, E:)dEJ ｷ11 (E;, r)由
-= 
Ay がず (E:) が (E~) • J [ J <l> (En, r) ｷR1 {En, E加） dEn] ｷ11 (E~, r)由

n ：原子数O':中性子捕獲断面積 b :y線放出確率<I>:中性子束

R: cr(E』 /cr(E:) 11 : y線検出効率 ET:"(線のエネルギー

En ：中性子のエネルギー E:: 中性子の参照エネルギー
f：試料中の中性子捕獲反応の起こる位置

上式に厳密に従うような簡便な定量法を考えるのは困難である。本研究ではまず、中

性子の吸収や散乱及び Y 線の吸収の影響が無視できる程小さな標準試料を作成し、こ

-95-



の試料について、上式の n の項を除く右辺第2項以下をず・b勺が・byと定義して熱及び

冷中性子のそれぞれの照射においてこの比を求めた (Tablel)。大きな試料では中性子

の散乱や吸収のために位置によって中性子のエネルギー分布が変化するが、 (cr • b) の

比は上式に近似的に適用できると仮定した。また、大型試料では検出効率 n(Er) の比

は中性子捕獲反応の起こる空間分布によって決まるので、試料の形状や中性子の吸収

や散乱に強く依存する。本研究では内部標準元素のY 線を用いて相対的な検出効率血線

を照射位置毎に求めた。この手法を模擬土器の分析に用いて各主成分元素の酸化物の
含有量を Si02 との比で求め、蛍光X 線分析による結果と比較した (Table 2)。表中の各

金属酸化物の含有量については主成分元素で試料組成の 100％を占めるという近似で算
出した。両分析法の比較から、 Naのように感度の低い元素を除くと、本法によって大
型試料中の主成分元素を非破壊で定量できることがわかった。

Table 1. ずb"I oY!J>'Values from the Known Sample Table 2. The Data by Two Different Analyses on the Earthenware 

Element (x) y-Ray Energy Thermal Cold Compounds Relative Contents (/ Si02) Contents 

(keV) Neutron Neutron . . 
PGAA FXR PGAA FXR 

Mn 314.40 39.92 士 1 .47 4325 士 3.98
MnO 0.0018 士 0.0003 0.0014 0.12 士 0.02 0.09 

K 770.27 30.68 士 0.83 32.73 士 120
k2 o 0.0258 士 0.0006 1,68 士 0.03 1.52 0.0234 

Na 870.06 3.37 士 0.29 4.20 土 0.11
Na2 0 0.0228 士 0.0023 1.48 土 0.14 0.74 0.0114 

Ti 1381.48 247.S 士 10.9 259.4士 2.48
Ti02 0.0096 士 0.0001 0.62 士 0.01〇.0126 0.82 

Fe 1725.06 6 .46 士 0.24 6.4 2 土 0.05
Fe2 _O: 3 0.112 士 0.005 0.107 7.28 士 0.27 6.92 

噂

Al 1779D 7.72 士 0.4 8 8.73 士 0.4 1 AL2 O 9 0,331 土 0.005 0.325 21.50 士 0.21 21.11 

Ca 1942.00 11.81 土 0.59 11.70 士 0.16 CaO 0.0118 士 0.0009 0.0109 0.77 士 0.05 0.71 

Mg 2828.10 0.520 土 0.074 0.689 士 0.048 MgO 0.0109 士 0.0006 0.0136 0.72 士 0.04 0.88 

* : As for Al, the decay r-ray was selected due to the 100% a: Fluorescent X-ray Analysis by Mitsubishi Material 
emission probability per neutron capture and the short half 

life of 2.24 minutes. 

Non-destructive Detennination of the Major Elements within a Large Sample by Prompt Gammaｭ

Ray Neutron Activation Analysis (PGAA) 

lWataru SA TO, I Keisuke SUEKI, IHiromichi NAKAHARA, 2Hirofumi SAW AHA TA, 

3Chushiro YONEZAW A, 4Takeshi TOMIZA WA 

lFaculty of Science, Tokyo Metropolitan University 

2Research Center for Nuclear Science and Technology, University of Tokyo 

3Japan Atomic Energy Research Institute 

4Faculty of Literature, Keio University 
Internal Standard Method is introduced to detennine the major elements within large samples by 

PGAA. This method successfully overcame the problems to be solved such as the absorption and 
scattering of incident neutrons and the absorption of emitted gamma-rays, the cause of which is the 

thickness of samples. We applied this method to analyze an earthen vessel and compared the data 

with those obtained by fluorescent X-ray analysis on the same sample. The results showed fairly 

good agreements between them, and internal standard method was consequently found to be 
applicable to large samples. 
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1. はじめに

古代ガラスの原子炉中性子即発ガンマ線分析

（慶大文、原研東海＊ 1、東大理＊ 2)

0富沢威、米沢仲四郎＊ 1 、薬袋佳孝＊ 2、富永健＊ 2

原子炉中性子即発ガンマ線分析の応用研究の一例として、ガラス玉の主成分、およ

び微量元素の定量を行った。ガラスの化学組成は、原材料や産地の推察、並びに製造

技術の変遷の歴史などを解明する際の手掛かりの 1つであり、考古学上重要である文

化の伝播や交易などについての知見を与える。考古遺物の分析では、試料が貴重であ

ることや形状が器種や用途の違いを示すことなどから、試料を破壊しない分析法が望

まれている。即発ガンマ線分析は、非破壊で多元素を同時定量できることから、分析

に供しうる試料の量に制限が加えられる場合の多い文化財試料の分析には適した手法

であると言えるだろ。この点に着目して、本報では、即発ガンマ線分析法を用いて、
わが国の弥生時代や古墳時代および江戸時代の遺跡で出土したガラス玉の非破壊分析

を行った。

2. 実験

(1)分析試料

主にわが国の遺跡で出土したガラス玉の分析を行った。京野遺跡（弥生時代後期～

古墳時代初頭、広島県山県郡千代田町）や立石古墳群 (6 世紀末、広島県山県郡千代

田町）、石ノ形古墳（古墳時代、静岡県袋井市）で出土したガラス玉や管玉、勾玉の

分析を行った。ガラスの色は、紺色、緑色、青色と多様である。試料重量は、およそ

400~1000mg程度である。

(2)即発ガンマ線分析

中性子ビームを試料に照射し、発生する即発ガンマ線を分析した。試料はFEP フ

ィルム (2 5 且m厚）に封入し、テフロン製の紐でテフロン製の試料箱に保持した。

空気からの即発ガンマ線を抑えるために、試料箱を He ガスで充填しながら中性子を

照射した。中性子の照射は、日本原子力研究所東海研究所のJ RR-3Mの冷中性子

ガイドビーム（冷中性子束：1.lxl O 8n • cm—2 • sec ― 1) と熱中性子ガイドビーム（熱中

性子束：1.4xl07n • cm—2 • sec ― 1) を用いた。即発ガンマ線スペクトルの測定は、高エ

ネルギーァ線に対して検出効率が高いGe-BGO (B i 4 Q e4012) 検出器を用い

た同時及び反同時モードと、 Ge検出器を用いたシングルモードで同時計測した。ア

線スペクトルの測定は、 3000~50000秒間行った。

-97-



3. 結果と考察

即発ガンマ線分析の定量法について検討した。標準岩石試料を用いて検量線を作成

して定量値を算出した。同一のガラス試料について行った機器中性子放射化分析の定

量値と即発ガンマ線分析との結果は、概して良い一致を示している。こうしたことか

ら、即発ガンマ線分析による非破壊分析がこの方法で可能であると考えた。表 1 に、

即発ガンマ線分析法で求めたガラスの定量値を示す。分析値は、従来の手法で求めた

定量値と類似している。着色剤である CuやNa 、 K などのアルカリ成分には、明白

な相違が認められた。

即発ガンマ線分析は機器中性子放射化分析に比べて定量可能な元素の数は少ないが、

機器中性子放射化分析では分析が容易でない B などについて感度よく分析できる特徴

を持っていることや、ガラスの組成を支配する Na 、 K 、 Ca 、 S i、 Pb などを非

破壊分析できることなどから、試料を破壊できないガラスや陶磁器などの考古遺物の

分析にはきわめて有効な手法となると言えるだろう。

Table 1 Anali ti cal results 

Sample Color Si02(%) Na20(%) K20(%) Ca0(%) Al20a(%) Fe20a(%) Cu(ppm) 

Curved bead Green 48 5.1 1.8 3.9 4.4 0.14 

Tubular bead Blue 31 3.2 n.d. 2.9 0.12 0.87 

Bead Blue 63 18 1.9 6.0 2.6 1. 2 

Bead Blue 41 n.d. 9.3 1.4 0.77 n.d. 

Bead Blue 68 3.3 16 3.2 2.0 0.15 

n. d. : not detected 

REACTOR NEUTRON INDUCED PROMPT GAMMA-RAY ANALYSIS bF ANCIENT GLASSES 

Takeshi TOMIZAWA, Faculty of Literature, Keio University 
Chushiro YONEZAWA, Japan Atomic Energy Research Institute 
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Yoshitaka MINAI, and Takeshi TOMINAGA, School of Science, the University of 

Tokyo 

Concentrations of several elements detemined by PGA were compared with 

the concentrations obtained by INAA. The analytical results obtained by 

either methods were in good agreement with each other. Elemental composiｭ
tion of the ancient glass beads determined by PGA and INAA varied largely 
with the age of manufacturing and the location of the ruin, indicating 
history and provenance of the source materials used for manufacturing of 

the glass beads. 
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