
核爆発実験による強放射能粒子のγ線スペクトルと

　　　　　　Fractionation　Effectについて

帶　　刀 正＊

（μ盈和46脅三10月30日受理）

1．　ま　え　が　き

　核爆発実験によって生成された放射性降下物のγ線スペクトルは多くの人々により，主

としてNalシソチレーシ。ン検出器を用い測定されて来たが，そのエネルギー分解能は

近接したγ線エネルギーを持つ核種のスペクトルを分解するには十分でなく，含有核種を

同定するには，ある化学的操作を必要とした．しかるに近年有効体積の大きなGe（Li）検

出器が開発され，γ線に対するエネルギー分解能と検出効率が著しく向上改善されるよう

になった．筆老は1967年12月24日に行われたと推定される中国第7圓核爆発実験による強

放射能粒子のγ線スペクトルをGe（Li）検出器で測定し，何等化学的操作を行うことな

く，幾つかの核分裂生成核種を検出し，同定するこができた．そのうち，おもな核種につ

いてfractionat圭on　factorを測定したのであわせて報告する．

2．　試 斗卓牟

　今回の核爆発実験で強放射能粒子（いわゆる巨大粒子）を筆者が最初に長野地方で検拙

したのは1967年12月26日午前6時頃であったが，12月25臼午後12時前GMサーベイメー

タで探査したときはまだ二二されなかった．従ってこの粒子は12月26日午前0時から午前

6時までの間に長野地方の地上に降下したものと思われる．試料およびその採取場所は前

報1）と同じく，筆者の自宅　（工学部から北東6km）に設けた採集二上および工学部：土木

工学科建物屋上で，γ線スペクトロメトリー用の試料は次の如きものである．

Table　1．　Samples

Sample

No．1

No。2

Number　of　high王y
radioactive　particles

　　Grossβ一ac七Mty
rneasured　on　4　Jan．　1968。

1

7

26，000μμCi

236，500μμC至

＊応用物理学教室　助教授
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3．　測　定　装　置

　前報1）と同じく，γ線検出器はORTEC二三の同軸形のGe（Li）で，その有効体積は

22cc（33φ×37mm）にして，γ線スペクトロメ一拍を構i成する前置増嬉器はORTEC　118

型，主増幅器はORTEC　410型，バイアス増幅器はORTEC　408型，検出器用高圧電源

はORTEC　428型である．また多重波高分析器は800チャンネルの東芝EDS－3480！型で

ある．エネルギー分解能は60Co　1333keVで約3．5keV（FWHM＞であった．

4．．ｪ 定

　試料はステンレス試料皿に入れ，これをGe（Li）検出器のクライオスタットチニンバー

にセロテープで固定して測定した．測定は1968年1月6日，i月26日，2月10B，2月19日，

および2月29日に各試料について行った．

　　4．17線スペクトル

　Fig．1，　Fig．2はそれぞれ試料No．1，　No。2について1968年1月6日（爆発後13日）に

約0．9MeVまでのエネルギー範囲を測定したγ線スペクトルである．ただしFig．2の

示すγ線スペクトルは東芝製Ge（Li）検出器M－8823型（検出有効直径：10mm，検出有

効厚：4mm，13℃s　662keVで分解能（FWHM）＜7keV）を使用して得たものである．
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したものである．Fig．7は2月19日（爆発後57日）に試料No．2について，　Fig．8は2月

29日（爆発後67日）に試料No．1について測定したもので，エネルギー範囲はいずれも

0～0．85MeVまでのγ線スペクトルを示すものである．
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γ一ray　spectrum　of　radioactive　fallout　sample　No．2measured

on　19　Feb．1968，56　days　after　the　nuclear　test　explosion．

　　4．2核種分析

　γ線エネルギー較正用の標準線源としては57Co（121．9keV，136．3keV），137Cs（661．6

keV），22Na（511，0keV，1274．6keV），60Co（1173．2K：eV，1332。5keV＞を用いた．得られ

たエネルギー較正曲線は，ほとんど完全な直線に近く，光電ピークの中心を示すチャンネ

ルとそれに対応するエネルギー値との間の直線性は常に確認された．なおこのエネルギー

較正曲線は最小二乗法によって定め，較正されたチャンネル対エネルギー値の数表を電子

計算機によって作製した．この数表を用い，光電ピークのエネルギー値を定めた．このよ

うにして定めた光電ピークのエネルギー値と，その光電ピークの減衰の模様からHunter

and　Ballou，2）服部の図表3）およびTakayanag圭，4）Crouthamelら5）のGe（Li）検出

器による核分裂生成物のγ線スペクトルなどを参照し，次の結果を得た．

　（i）強放射能粒子中に含まれる誘導放射性核種として，239Npの存在が1月6日測定

の各試料のγ線スペクトルFig．1，　Fig．2から確認された．試料No．1には23gNpの

光電ピークは106keVしか見られないが，試料No．2には106keV，！16keV，228keV，

278keVの4つの光電ピークが見られる．またこれら試料からγ線スペクトロメトリーに
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900

よっては，238Uをタンパーとして使用した場合，核爆発反応によって生ずる237Uの存在

は確認できなかった、

　（ii）核分裂生成物の核種としては，　Fig．1～Fig．8より95Zr，95Nb，99Mo，9騨Tc，

1311，1331，133Xe，14。La，141Ce，144Ceおよび147Ndを同定することができた，次に試料

No．1，　No．2において，これら核分裂生成物の核種の消長が時間の経過とともに，どの

ように変わったかを調べる．1月6際の測定ではFig．1，　Fig．2より147Nd　91keV，1311

365keV，140La487keVの各光電ピークは，試料No．1には見られないが，試料No．2に

は明らかに見られる．これに反し1331529keVの光電ピークは試料No．1にあるが，試料

No．2にはない．両試料に共通に見られる光電ピークは131180keV，133Xe　81keV，99Mo－

9叫Tc　140keV，141Ce　145keV，95Zr　724keV，756keV，95Nb　765keVである．次に1月

26日の測定では，Fig．3，　Fig．4より147Nd　91　keVの光電ピークが試料No．1にも見られ

るが，1月6日の同試料の測定では見られなかったのは，測定時間が短いためと思われる。

また140La　329keV，487keVの各光電ピークは試料No．2にはあるが，試料No．1には

なく1331529keVの光電ピークも試料No．1より消失している．　Fig．3，　Fig．4より両

試料に共通に見られる核分裂生成核種の光電ピークとしては，147Nd　91keV，144Ce　134

keV，141Ce　145keV，95Zr　724keV，756keV，95Nb　765keVおよび140La　816keVで

ある．次にFig．5，　Fig．6が示すように，両試料には14GLa　1596keVの光電ピークが見

えるが，試料No．2にはそのほか140La　867keV，919keV，925keVの光電ピークが見

えるのに，試料No．1には見えない．なおFig．5，　Fig．6において核種未定の光電ピー

ク　A，Bが140La　1596keVより低い同一のエネルギー値（チャンネル）の位置に見られ
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る．Fig．5において光電ピークAは140La　1596keVの光電ピークより高いが，　Fig．6に

おける光電ピークBは140La　1596keVの示す光電ピークより低いのが注目される．ピー

クA，Bの示すエネルギー値はエネルギー較正における多少のシフトを考慮して，およ

そ1455～1485keVの範囲にあるものと考えられる．いまこれらピー・クが蜘La　2502keV

のdouble　escapeの140La　1480keVとすると，14。Laの少い試料No．！のピークAの

高さが，同じスペクトル（Fig。5＞中の140La　1596keVのピークに較べて高いのに，140La

の多い試料No．2のピークBが，同じスペクトル（Fig．6）中の140La　1596keVのピー

クよい低ことが説明できない．また14。La　1480keVの強度は140La　1596keVよりも強い

ことはない．次にピークA，Bを144Ceから生れる娘核種144Prの出す1488keVとす

ると，試料No．1の144Ceが出す134keVの7線強度は試料No．2のそれより大でなけ

ればならないのに，光電ピークの面積から測定して見ると逆である．さらにピークAと

Bがそのエネルギー値から40Kの1460keVに該当するとして，試料No。1がNo．2より

40Kが多いものと考えれば，スペクトルの説明は容易につく．しかし1，月261ヨより約20日

後に測定したピークA，Bの強度は約1！2以下に減衰していることなどから考えると，半

減期の極めて長い塵。K，の1460keVと簡単にきめるわけにはいかない．以上γ線スペク

トロメトリーだけではピークAとBはいずれの核種の光電ピークに該当するものか，い

まのところ決定しかねる．

　次に2月19臼に測定した試料No．2と2月29日に測定した試料No．！のγ線スペクトル

を見ると，試料No．1には147Nd　91keVと140La　816keVの光電ピークが消えているが，

No．2には残っている．144Ce　134keV，141Ce　145keV，95Zr　724keV，756keVおよび

59Nb　765keVの光電ピークがともに両試料に残り，中でも質鎚数95の光電ピークが優勢

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　である．
　　Table　2．　Assigned　nuchdes　from　the　㍗ray
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　試料No．1，試料No．2につい
　　　　spectra　Ineasured　on　6　Jan，　1968．

γ皿「ay　ene「gy

　（keV）

Assigned

Nuclide

0
1
6
6
0
5
8
8
5
7
9
4
6
5

8
9
0
1
4
4
2
7
6
8
2
2
5
6

　
　
1
1
1
1
2
2
3
4
5
7
7
7

い・・王・133x・

147Nd

239Np

239Np

99MQ，9臓Tc

141Ce

239Np

239Np

1311

正4。La

133工

95Zr

95Zr

95Nb

Sample

No．1 No．2

十
　
十
　
十
十

十
十
十
十

÷
÷
十
十
十
十
十
十
十
十
　
十
十
十

て，各測定13における同定された核

種とそのγ線エネルギー値をTa媛e

2，3，4にまとめた。

　　4．3　Fractio無轟tio盤factor

　4．2において，強放射能粒子によ

って，その含有放射性核種には相異

があることを述べたが，一般に核爆

発に伴なう高温のために，フォー

ルアウト粒子によって放射性核種

の含有率が異なってくる現象を

fractionation　effect（分別効果〉と

呼んでいる．しかしてfractionation

effectの程度を表わすために，

fract圭onation　factor（分別係数）
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Table　3．　Assigned　nuclides　from　the

　　γ一ray　spectra　measured　on　26　Jan．

　　1968．

γ一「ay　e「1e「gy

　　（keV）

1
婆
5
9
7
9
4
6
5
6
7
9
5
6

9
3
4
2
8
2
2
5
6
1
6
1
2
9

　
1
1
3
4
5
7
7
7
8
8
9
9
5

　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
｛
1

Assigned

Nuclide

　Sample

No．！　　No．2

王47Nd

エ44Ce

141Ce

140La

140La

1331

95Zr

95Zr

95Nb

14GLa

140La

140La

玉40La

14aLa

十
十
十

十
÷
十
÷

十

十
÷
十
十
十
　

十
十
十
十
十
十
十
十

Tab正e　4，　Ass1gned　nuclides　froln　the

　　γ一ray　spectra　of　No．1and　No，2

　　measured　on　29，　Feb．　and　on　19，

　　Feb．　1968　respectively。

γ　ray　energy

　　（keV）

91

134

145

724

756

765

816

Assigned

Nuclide

147Nd

14℃e

川Ce

95Zr

95Zr

95Nb

140La

SamPle

No．1

十

十

十

十

十

No．2

十

十

÷

÷

÷

÷

÷

∫なる量が考えられているが，

ある．

これはEdvarson6）らによれぽ次式で定義されるもので

肩
N（A）

N（95Zr十95Nb）exp・
〕 一X N（95Zr十95Nb）

N（A）

ヨ、瞳

　ここで，2＞（A）は問題としている核種Aの放射能，N（95Zr十95Nb）は95Zr十95Nbの

放射能にして添字exp．およびtheor．はそれぞれ括弧内の値が実験的および理論的に

求められた値であることを示すものである．ただし理論的な値としては，今回の核爆発が

235Uを用いた熱中性子反応であったと仮定し，　Table　5に掲げた核分裂収率値を用いて

計算した．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　なお起爆日は！967年12，月24日とした．い

Table　5，　Assumed丘ssion　yield　values7）　　　ま試料No．1，　No．2のうちおもな核種に

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ついてfractionation　factor　の値を計算
　　　　　　　　　　　　　Yieid（％）　　　Mass　nUmber

95

！40

141

144

147

6．2

6．35

6．0

6．0

2．7

しTable　6に掲げる．

　核種140Ba＋140週目，141Ce，144Ceおよ

び瑠Ndのfract呈onation　factorの値

を比較すると，いずれも試料No．2の各

核種の∫の値は，147Ndを除き試料No．1

の∫の値より若干大きい．これに反し147

Ndの∫の値は，試料No．1の方が試料
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τable　6．　FractiQnation　factors

Sample

No．1

No．2

Fractio職ation　factor∫

140】3a十140La

0．02

0．05

141Ce 翔Ce

0．05

0。06

0．21

0，23

147Nd

0．17

0．04

（　　239Np含∫5Zr十95Nb）＊

1

54

＊　Relative　ativity　ratio　of　239Np　to　95Zr十95Nb，　where　the　value　of　sanユple

No．1　is　sett正ed　to　be　unity．

No。2のそれよりも大きい．次に試料No．1の放射能比23gNp／〔95Zr＋95Nb〕を1とし

たとき，試料No．2のそれの相対放射能比は54となって著しく大きい。このことから試

料No．2は試料No．1より239Npの量が多いことが分る．またこの値は試料No．2を

構成する個々の強放射能粒子の平均相対放射能比にほぼ等しいから，試料No．2の各粒

子の239Npの量は平均的に試料No．1のそれよりも多いことになる。従って今回の核爆

発実験によって生じた239日目は個々のフォールアウト粒子によって著しく異なることを

示している．

5．　ま と め

　1967年12月24日に行われたと推定される中顧核爆発実験に由来する強放射能粒子のγ

線スペクトルを，Ge（Li）検出器を用いて測定した．何等化学的操作を用いることなく，γ

線スペクトルから多くの核種を同定することができた，核分裂生成物の核種として，95Zr，

95Nb，99Mo一9’〃Tc，1311，1331，133Xe，140La，141Ce，144Ceおよび147Ndを同定すること

ができた。238Uから生成される誘導放射性核種として239NPは同定できたが，237Uは同

定できなかった．また相対放射能比23gNp／［95Zr十95Nbコを測ることにより．23gNpの量

は粒子により著しく異なることが分った．

　終りに本研究に対して終始変らざるご旛導と激励をいただいた本学名誉教授，長野工業

高等専門学校長森本彌三八先生に対し，また測定に多大の便宜を与えられた現東芝綜合研

究所員藤井勲博士および小野寺浩一氏並びに前東芝中央研究員高柳誠一氏1こ対し，深い感

謝の意を表します．
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                               Summary

         Gamma-Ray Spectra and Fractionation Effect of the Highly

            Radioactive Fallout due to the Nuclear Test Explosion

                           Tadashi TATEWAKI

                   (Institute of Physics, Faculty of Engineering)

    The gamma-ray spectra from the highly radioactive fallout particles due

to the nuclear test explosion in China on 24, Dec. 1967 were measured by a

Ge (Li) detector with high resolukLion. Many nuclides were identified in the

gamma-ray spectra without any chernical processing. The nuclides of the fission

products as 95Zr, 95Nb, 99Mo-99MTc, i3il, i33I, i33Xe, i40La, i4iCe, i44Ce and i47Nd

were identified. Among the induced radioactive nuclides produced from 238U,

239Np was also identified, but 237U was not done. The fractionation factors of

the nuclides i`OBa + i40La, i4iCe, i4`Ce and i`7Nd in the highly radioactive fallout

particles were calculated respectively. It was found that the values of the

relative activity ratio of 239Np to 95Zr+95Nl) of a single particle were very

different from one another.


