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4．エーロゾル粒子放射化分析のサンプリング法，測定法，解析法

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ホ　　　　　　　　　　　　ホ　　　　　　　　　　　　　まホ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　矢野　直，山路　勲，前橋紀恵子

4．1　はじめに

　大気中のエーロゾル粒子による全地球的汚染は地球上の気候条件に変化をあたえる可能性があるため，

その実態を知ることが求められている。この人工的な環境汚染を評価するに当って重要なことは，人工的

なものを自然的なパックグラウンドに対置させ，その量的質的内容を分離する必要がある。

　大気工一・ゾル粒子に含れている組成は多くの発生源からの混合物であるが，大気圏外から供給される

粒子を除けば，（1）海水から発生した海塩粒子，（2）地殻物質が風化などによって大気中に拡散した粒子，（3）

それに化石燃料の燃焼などによって生じた人工的な粒子に大別できる。このうち，（1）および2）は自然発生

源であり，それぞれの組成は，平均的にはある存在比をもつ元素群によって構成されていると考えられる。

したがって，これら（11，（2）の自然発生源から著しく偏りをもって濃縮している元素群は，人工発生源を含

む元素群であると推定できる。

　このようにして，エーロゾル粒子に含まれる元素は，主な発生源によって，3つのグループに分類する

ことができる（Yano，et　a1．1974）。　また，エーロゾルの濃度は単位体積中に含まれる粒子数濃度に

よっても示しうるが，これは単にその量的側面にすぎない。エーロゾル粒子の質的側面をみるためには1

その組成を分析して，元素別の重量濃度を測定する必要があり，このような環境試料の微量・多元素分析

の方法としてエーロゾル粒子の中性子放射化分析が開発された（Zol　le　r，et　a1．》1970，Dams，et

a1・，1970，Mamuro，et　a1．，1970）。

　さらに，あらかじめ粒径範囲に分級した試料を分析することによって元素組成についての粒径による依

存性をみることができる。著者等は，人工的に生成されると考えられる元素群が，サブミクロン粒子中に

濃縮していることを示した（Yano，et　a1．，1970）。

　また真室ら（1976）は，9段階に分級したエーロゾル粒子試料を放射化分析して，（1）粒径1μ以下の

粒子に分布のピークがある元素群，（2）4μ付近の粒径にピークがある元素群，（3）1μ以下と4μ付近に同

程度のピークがある元素群，の3っのグループに分類できることを示した。今回のバックグラソド汚染

の研究にあっては，’この粒径分布の3つのパターソに分類した元素群と，先に述べた発生源によって3つ

のグループに分類した元素群との間にどのような対応があるかをしらべた。・

　この論文は，第1部4章において，エーロゾル粒子の放射化分析に関するサンプリング法，測定法，原

理，解析法について述べた。また，第皿部5章において，南鳥島と小笠原父島の候補地において粒径によ

って分級した試料を放射化分析した結果と，汚染地帯の濃度との比較，主な発生源による元素群の分類，

および元素別の粒径パターンについて述べた。
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4．2　エーロゾル粒子のサンプラー

　対象となる大気の粒子の重量濃度が低いことから，・サンプラーは必然的に，ハイ・ボリウム・サンプラ

ーを用いるか，ロー・ボリウム・サンプラーで長時間サンプリングするように計画する必要があった。

　このサンプリング環境が低濃度であることはまた，第1に局地汚染やサンプラー自体の自己汚染に慎重

でなくてはならなかった。

　第2に，エーロゾル粒子の物理・化学的性質は，その粒径によっ七特徴づけられる（Junge，1954）。

このことから・粒子は，その粒径にしたがって，いくつかの対数的な間隔で粒径巾を分級することが要求

された（Fuks，1955）。た父し，今回は主として半径1μm以上の粗大粒子を中心とした分級捕集をおこ

なった。この分級された各々の試料にっいて分析がおこなわれた。また，この分析用とは別に粒子の形状

をみるための試料サソプリングも行われた。すなわち，電子顕微鏡（走査型）のサンプリングがおこなわ

れた。

　これらのサンプリソグのために使用したサンプラーは（1）ハイ・ボリウム・C・P・Sサソプラー（紀

本電子工業株式会社製）の改造したもの，（“）アンダーセン・サソプラー（高立機器株式会社製）および

（“i）インバクター式自動連続サソプラー’（試作）の3種類であった。

　i）ハイ・ボリウム・C・P・Sサンプラーは，全天候型で野外サンプリングが可能である。

　サンプラーはジュラルミン製の小型シェルター内部に本体がおさめられている。サンプラーの本体は，

最上部にイソパクターがある。このインパクターは4枚の順次ノズル巾が小さくなるように出来たデスク

が重ねられている。この下部には，20伽×25伽のバックアップ・フィルター用ホルダーがあり，さらに

その下部に高速回転の吸引用整流子モーターが接続されている。

　サンプラーの流量計は，積算用のガス・メーターと，瞬間読取用のローター・メーターが排気のバイパ

スによって取付けられている。

　このサムプラーの最適流量率は566君／分（815㎡／日）であった。このサンプラーの最適流量率にお

けるカスケード・インパクターおよびバックアップフィルターの粒子分級の粒径その他の値を表4。1にお

いて示した。

　　表4。1　ハイ・ボリウム・G・P・Sサンプラーの分級範囲　　　　　　今回使用したハイ・ボリウム・
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噛：Back－up　filter

C・P・Sサンプラーは構造上，

自己汚染の可能性があったので改

造がおこなわれた。

　すなわち，排気を直接にシエル

ター下部から大気中に放出する構

造であったため，再び吸入ロヘと

循環することをさけることにあっ

た。この整流子モーターを通って

一66＿



　　　　　　　　　　　　　気象研究所技術報告　第1号　1978

放出される排気中には，ガーボン・ブラッシと銅の高速回転との接触面があり，この面が高温度となって

銅やカーボンのサブミクロン粒子を発生するためにサンプラーによる自己汚染が考えられた。

　したがって・排気はシエルター下部の排気口から風下1伽まで直径6インチのフレキシブル管でのばし，

その先端に除塵装置（高立機器株式会社製　AP－1型）を装着した。この改造によって，積算流量計

（ガス・メーター）は使用できなくなったので，バイパスによる・一ター・メーターの値で流量を定めた。

β一ター・メーターの流量検定については，この流量検定のための装置が製作された。

　装置は内径5伽，長さ120㎝！のステンレス管の中央部分に標準流量計（米国，メリアム社製，ラミナー

　フロー・エレメソト・50MW20－2型）を挿入したものである。このエレメントは流量113ゑ》1130

君／分の範囲に関しては，エレメント両端の静圧の差圧が流量に対してほとんど直線的な関係をもっもの

で，米国基準局（U．S．N．B．S）の検定保障を付けたものを使用した。

　流量は，この差圧の読取値に気温・気圧による更正をおこなって算出した。すなわち，サンプラーとこ

の検定装置をシリーズに接続することによって，検定装置の差圧とサンプラーの瞬間流量計の読取値を同

時に読取り，流量を566君／分になるようにサンプラーの流量計の目盛を定めた6

　サンプラーのインパクターの各段の集塵膜およびバック・アップ・フィルターとしては，ワヅトマン＃

41（分析用無灰）のセルローズ・フィルターが使用された。このフィルターは，中性子照射による物性

の損傷が小さく，又放射化される妨害元素の含有量も小さい。

　li）アンダーセン・サソプラー

　父島の予備観測では，元素別の粒径分布をみるために，吸引量は小さいが（2＆3君／分）粒子の分級数

の多いアンダーセン・サソプラーを使用した。このサンプラー本体は，図4．1に示したような断面をもつ

8段式インパ．クターとバックアヅプ・フィルターの構造をもっている。このほか，浮子式面積流量計，流

量調整用・ミルブ，ロータリー・コソプレヅサー（日立製作所製，200W，RC－20S型）で構成される・

　本体の内部にある8段のカスケード・イソパクターは・　　　　　　　　Gir
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　旦　　nozzle
各々ステ“ジにあけられたジェット・ノズル（ノズル数

は200コ叉は400コ叉は800コ）があり，これらノズ　　　　　　　，　　　　　、

ルからの噴流はデスク状のプレート上に衝突する。　　　　　stqge1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　譲
　このプレート上にはポリエチレソの薄膜が置かれ，粒　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　形

子はこの膜上にとられた。、　　　　　　　曝　　聾・し朧n

　最終段には，バック・アップ・フィルターがあり上部
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　filter
のノズルを通過してきた微粒子が付着される。
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　8　　　　ミ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　。蕊・v　各ステージで捕集される粒子の分級範囲を表4．2で示
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　9
した。この分級条件は空気i及引流量が2＆3君／分（1　　　　　　　　　　VQcuum

cfm／分）で，粒子密度が1の場合である。　　　　　　　　ScHE画ATlc　DIAGRAM　oF　THE　ANDERsEN　sA図pLER

　流量は本体に付着している浮子式面積流量計の読みに　　図4。1　アンダーセン・サソプラー本体断面図
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圧損の補正をする必要があった。

　今回は，吸引中，ポソプと本体の中間の位置に，外圧とこ

の内部圧力との差圧（圧力損失）を読取る圧力計をとりつけ

た。この圧力損失の変化に対して2＆3君／分の流量を保つた

めに必要な浮子式面積流量計の設定値の検定曲線を作ってお

いた。今回の父島の測定において，この圧力損失は51～53

㎜H喜であり，浮子式面積流量計の設定値は約29．3∠／分で

あまり変化しなかった。この検定曲線を図42に示した。

表42　アソダーセン・サンプラーの分級範囲
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図4。2　圧損と流量計目盛設定値の検定曲線

400

　使用したロータリー・コンプレヅサーの排気からの汚染はフィルターで除去し，自己汚染を防止した。

　父島のサンプリングでは，大体および付属装置は気球充填室内に置き，外気は内径1インチのビニール

・パイプによって室内に導入し，サンプラーに接続した。

　lll）インパクター式自動連続サンプラー

　南鳥島および父島の予備観測に際して，主として，電子顕微鏡の粒子試料の捕集のために使用された。

このサンプラーの特徴としては，粒径を巨大粒子，大粒子，エイトケン粒子に分離捕集すること，また巨

大粒子と大粒子を連続的に時間的に捕集位置を移動しながらとれることにある。

　構造は図4・3に本体の断面図を示した。二つのノズル，N1，N2，によって，それぞれ時計によって

回転するシリンダーA及びBの表面にはられた薄膜上に粒子がインパクトされる。この図で1は空気取入

口・Cはバヅク・アップ・フィルター・Sは吸引ポンプにつながる。AおよびBは1週間または1日で1

回転するようにレパーで切変可能で・時計によって回転する。したがってノズル巾に相当する巾1躍の連

続的な試料が薄膜上にとられる。
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　　1
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図4。3　インパクター式自動連続サシプ

　ラー
　A：巨大粒子捕集シリンダー（時計
　で回転）　B：大粒子捕集シリンダ

　ー（同上）　N1：ノズル1　N2
　　ノズル2　1：空気取入口　C：

　バックアップフィルター　S：ポン
　プヘ接続

　ポンプは自己汚染を防止するため，ダイアフグラム式リデプレックスF型（英国・チャールス・オース

チソ・ポンプ社製）を使用した。規格化した流量は24君／分とし，圧損を補正してセットした。

　サンプリングの終了後，シリンダーAおよびBは膜面とその上の試料を付けたま、，特別に作ったプラ

スチヅク製のデシケーター内に入れて持帰った。

　これら膜面上にとられた粒子試料は，アルミ製の直径15㎜の試料台にはりつけ，走査型の電子顕微鏡

によって写真を取った。

　このうちあるものは，電子線によって蛍光X線分析を行った。

4．5，サンプラーの自動制御

　工一ロゾル粒子の放射化分析のために使用される各種サンプラー（上述）の自動制御のためのシステム

を試作した。

　これらサソプラーのサンプリング時間は必ずしも同じではない。したがって最初からプログラムされた

時間計画にもとづいてサンプラーを作動させるシステムを必要とした。

　一般的にサンプラーは保守や試料の取変えなどを考え，同種の2台の組をつくり，交互に運転させた。

例えば南鳥島の予備観測では2台のうち，一方は昼間（6時一18時）他方は夜間（18時一翌朝6時）に交

互に運蘇した。図44は，この南鳥島で便用したサムプラーの制御システムについてのブロック・ダィヤ

グラムを示した。

　破線で示したシエルター内部に納められた自動タイマーとリレー回路によって，ハイボリウム・サムプ
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図4。4　南鳥島におけるサンプリング制御システムのブ・ックギイヤグラム
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ラーAおよびA，ローボリウム・サムプラーBおよびBを制御した。

　このオート・タイマーは，1～999分の間の任意の時間にプリセットすることができる。また途中の任

意の時間にAとA，BとBを相互に切変えを可能にした。また切換えからの経過時間は発光ダイオードで

表示できるようにした。AとA，BとB，は勿論それぞれ独立に上述の条件をプリセットおよび切変える

ことができる。このほか作動しているサムプラーが・ミイロット・ランプで表示されるようにした。

4．4　放射化分析法の原理

　放射化分析法は，放射線によって試料中の原子に原子核反応をおこし，その生成核種の放射能を測定し

て，試料中の含有元素とその量を決定する方法である。

　一般的には，実験用原子炉の熱中性子束を使って，試料中の原子核を照射して，主として〔n』7〕反

応を起こし，生成した核種のガンマー．スペクトリーによって，殆んどインストルメソタルに含有元素を

分析する方法である。この反応式は（4。1）式で示される。

　　　　　含M＋るn一鯛M＋7　　　　　　　　　　（生1）

　ここで，Mはターゲット元素，Zは原子番号，Aは質量数である。すなわち中性子1個を取こんで質量

数の＋1となる同位元素をつくり，この同位元素のガンマー線壊変エネルギー，壊変率および半減期など

を用いて分析するものである。

　熱中性子の照射中における放射性核種の生成速度は（4。2）式で示すように，核反応の生成速度φσN

と放射性壊変速度一λN’tiの差として表すことができる。

　　　　　（1Nti
　　　　　　　　＝φσN一λNti　　　　　　　　　　　　　　　（42）　　　　　　dti

　ここで，，Ntiは照射時間tiにおいて生成する同位元素数，Nはターゲヅト中の核種数，φは中性子

の照射粒子束，σは中性子放射化断面積，λは生成した放射性同位元素の壊変定数である。（生2）式を

tで積分すると，

　　　　　　　　φσN
　　　　　Nti＝λ〔1『exp（一λti）〕　　　　　　　　（43）

照射直後の生成放射性同位元素の壊変率Aoは（4。3）式のNt、iにλを掛けたものであるから，

　　　　　Ao＝λNti＝φσN〔1－exp（一λti）〕　　　　　　　　　　　　　　　　（4．4）

となる。また，このターゲット中の核種数Nと元素mグラムとの間係は（4．5）式で示される。

　　　　　　　m・F・6，02×1023
　　　　　Nニ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（4．5）
　　　　　　　　　　　M

　ここで，602×1023はアボガド・数，Fはターゲット核種の同位元素中の存在比，Mはターゲット核

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一70一
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種の原子量である。（4．4）式と（4．5）式から元素の重量mを（4．6）式で表すことができる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Ao　M

　　　　　　　　m一　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（4．6）　　　　　　　　　　　　φ・σ・F6。02×1023〔1－exp（一λti）〕

　このターゲヅト核種による生成同位元素の半減期，原子量M，同位元素中の存在比F，中性子放射化断

面積σ，生成同位元素の代表的エネルギー値とそのブランチング強度についてのパラメーターを表4．3，

4．4，4。5に示した。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　表4．3　短寿命同位元素の核データー

element
isotope
produced

ha　l　f－life　atomic　mass natura且
abundance

ther！n．neut．

crOSS－sect　ion

branching
i　ntensi　ty

most　prominent

gammer－ray

董
　

U
g
a
a
n
n
l
r
　
i

A
V
G
M
G
N
M
I
G
沼
I
T
S

　　28Al
？

　　52V

　　66Gu

　　27Mg

　49Ga

　24Na

　56Mn
116mln

　　38Gl

　　80Br

　1281
　、51Ti

　　37S

2．31min．

3．76min．

5．10min．

9．45min．

8．80min．

15．07h　r．

2．58hr．

54．00min．

37．29min．

17．60min．

25．00min．

5．80min．

5．06min．

26．981540

50．944000

64．927800

25．982590

47。952360

22．989770

54．938100

114．90390

36，965900

79．904000

126．90450

49．944790

35．967090

1．00000

0．99760

0．30900

0．11290

0．00185

1．00000

1．00000

0．95770

0．24470

0．50520

1．00000

0．05250

0．00017

0．2350

4、8800

2．0000

0．0382

1．1000

0．5360

13．300

162．00

0．4400

8．5000

5．7600

0．1400

0．1400

1。000

1．000

0．090

0．280

0．890

1．000

0．300

0．360

0．350

0．070

0．175

0．900

0．900

1．7789M6V

1。4342

1．0390

1．0144

3．0844

1．3685　，　2．7539

0．8466　，　1．8112

0．4170　，　1．0972

1．6427　，　2，1676

0．6162

0．4429

6．3200

3．1024

表4．4　長寿命同位元素の核データー〈1）

elemelユt’
isotope
produced half－Hfe　atomic maSS

natural
abundance

ther．neut。

crOSS噌sect．

branching
intensity

most　prominent

gammer－ray

a
　
n
r
S
a
a
m
U
T

N
K
Z
B
A
G
L
S
E
S
W

　24Na

　42K
69mZn

　82Br

　76As

　72Ga

　140：La

　153Sm

152mEu

　122Sb

　187W

15．00hr．

12．50hr．

13，80hr．

35．34hr．

26．50hr．

14．10hr．

40．20hr．

47．00hr．

9．30hr．

2．80da．

23．80hr．

22．989770

40．961840

67．924900

80．916300

74．921600

70．924700

138．90610

151．91970

150．91980

120．90380

185．95440

1．00000

0．06910

0．18560

0。49460

1．00000

0．39800

0．99911

0．26630

0．47770

0．57250

0．28400

0．5360

1．5000

0．1070

3．2300

4．2900

5．0000

8．2000

212．00

1400．0

7．0000

35．400

1．000

0．180

0．950

0．726

0．446

1．000

0．965

0．280

0．120

0．660

0．320

1．3685

1．5247

0．4387

0．5543

0．5591

0．8339

1．5960

0．1032

0．9633

0．5639

0．6858

，2．7539
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表4。5　長寿命同位元素の核データー（2）

el　e　rnen　t
i　sotope
produced

hal　f－life　a　tomic　mass
na　tura　l　　　　t　her．n．

abロndance　　cross－s　ec．

branching　most　promin㎝t
i　n　t　enS　i　t　y　　gaτn　Iner岬r　ay

U
C
r
O
e
n
e
g
b
e
g
h
a
S
f
U

A
S
C
G
F
Z
S
A
S
C
H
T
B
C
H
L

198Au

　46S　c

　51Cr

　60Co

　59Fe

　65Zn

　75S　e

llomAg
124S　b

141Ce

203Hg
233Pa噛

131Ba

1340s

181Hf

1771川

270da．

83．90da．

27。80da．

5。260yr．

45。00da．

245．Oda．

120．4da．

253．Oda．

6α40da．

33．00da．

4α90da．

27．00da．

12．00da．

2．050yr．

42，50da．

6．740da．

196．96650

44。958790

49．946100

58．933200

57．933300

63．930000

73．920000

10＆90480

122．90000

139。95340

201．97060

232．10000

129．90000

132．90540

179590000

175。90000

1．00000

1．00000

0．04310

1．00000

0．00310

0。48890

0．00870

0．48650

0，42750

0．88480

0．29800

1．00000

α00100

1．00000

0・35220

0．02600

98。600

28．300

15．900

38。000

1．0600

α8210

30．000

4．9800

生4400

0。5400

4。8700

7．3300

8．8000

2駄200

12．600

4000．0

蜘
㎜
謡
號
脚
謡
窺
脚
講
譜

α
L
α
『
L
α
α
α
α
α
α
α
α
α
α
α
α

0・4118MeV

O。8894

α3201

1．3325

1．0993

1．1154

0．2646

0。6576

0．6027

0。1454

0。2791

0．3119

0．1237

0．7958

0。4820

α2083

　　噛　　Th－233　daughter

　他方，ガンマ線スペクトリーによる固有のエネルギーの光電ピークの計数率a（t）は，照射終了後の経

過時間tにおいて（4．7）式で示される。

　　　　　　a（t）＝C〔1－d（毛）〕ε・B・A。e即（一λt）　・　　　　　（47）

ここで，Cは放射線源と検出器との間の幾何学的条件によって決まる定数，d（t）は波高分析器の不感時

間・εは検出器固有の光電ピーク検出の効率，tは照射終了後の冷却時間，Bはガンマー線の相対強度で

ある。

　照射・冷却後の全光電ピーク計数apは（47）式から次のように示される。た父し，冷却時間をtw，

測定時間をtmとする・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　tm
　　　　　　a　p＝C・ε・B・Ao　exp（一λtw）∫　〔1－d（t）〕e：xp（一λt）d　t

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　O

Aoについて変形すると

　　　　　　　　　　　　1　　　　　　　　　　　　　　　ap
　　　　　　Ao＝・　　　　　　　　　　・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（48）
　　　　　　　　C・ε・郵・exp（一λtw）　tm
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　∫〔1－d（t）〕e坤（一λt）dt

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　O

　いまroを測定開始時までの真の計数率とすると，

一72一
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（4。6），

　　　　　　　　ap
　ro
　　　　tm　　　∫〔1－d（t）〕e即（rλt）dt

　　　O

（4。8），（4。9）式により，

　　　　　　　　　　M　ro

－（49）

　　　　　m＝6・2×1♂3・C・φ・合・ε畷・一e即（λti）〕e即（→tw）　　（410）

　但し，断面積σは実効断面積3，粒子束『φをφで代表させた。　（4．9），（4．10）式中の諸変数は，物

理定数，実験条件によって決められるもの及び実験測定によって決められるものであり，この式のみによ

る方法は絶対法（absolute　method）という。

　しかし，C，φ，含などの値については，必ずしも正確をきしがたいので，実際には，より簡単な比較

法（e　omparative　method）が応用されている。即ち，分析元素の既知量m、を含む標準試料

（standard　sample）を作り，これを分析試料と同じ測定条件で計測すれば，（410）式のmは次式に

より簡単に求まる。

　　　　　　　　　ro
　　　　　m＝ms　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（4。11）
　　　　　　　　　rOs

こΣで，roは標準試料の測定開始時twにおける真の計数率を示す。

　この比較法では，分析元素の種類と等しい数の標準試料を準備しなければならない。そこで，この標準

試料を1元素で代表させる単一標準法（monostandard　method）が広く応用され，このmは（412）

式で表すことができる。

　　　　　　　　　　　ム　　　　　　　　　ro・M・σs・εs・Bs・Fs〔1－exp（λmti）〕
　　　　　mニms　　　　　〈　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（4。12）
　　　　　　　　　rOs・Ms・σ・ε・B・F〔1－exp（λt　l）〕

　　　　　　　　　　ム　ここで，ms，ros，Ms，σs，εs，Bs，Fsおよびλmは標準試料の元素，核種および測定ガンマ線に

ついての数値を示している。

4．5　試料調整と原子炉照射

　放射化分析は，数ミリグラム以上の試料があれば，それに含まれる諸元素を非破壊で機器分析できる。

た父し，原子番号が11より小さい軽い元素類は放射化断面積が小さく，殆んど放射化されない。たとえ

ば不純物の少いポリステレン，ポリビニール，ポリカーボネート，プラスチックなどの軽い元素で出来て

いる物質は放射化されない・

　この性質は，エーロゾル粒子のサンプリソグに関しては便利である。すなわち多くのフィルター用素材

やシートの素材がこれらの軽い元素で出来ているからである。

　今回の予備観測でもWhatman’41，M　illi　pore　AA，Nuclepore，Sartoriusなどのフィル

ターが使用されたが，いづれも生成した妨害核種の量は低い値を示した。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　一73一
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の標準原液が市販されている（関

東化学株式会社）ので，これを使

うと便利である。

　標準試料もポリ袋に封入して，

エー冒ゾル粒子試料と共に原子炉

、中性子照射用のカプセルに入れる。

　照射は立教大学・原子力研究所

のTRIGA一皿実験用原子炉を利

用した。表4．8は南鳥島の試料の

照射・冷却・測定条件と原子炉中

性子束および同定された主な元素

を示した。

　この予備観測当時は，気象研に

ガンマー線スペクトル分析器がな

　サンプラーのフィルター面あるいはフィルム面に捕集された粒子試料は，デシケーター内に保管し，研

究室に運んだ。調整に先立ってまずエーロゾル粒子の重量を秤量する。フィルターやフィルムのみの重量

はあらかじめ秤量しておき，サンプリング後の重量から差引き粒子のみの重量を計算した。

　つぎに，粒子の補集面積が等分になるように2等分して，その一方を短時間照射用に，他方を長時間照

射用に当てる。それぞれの切片は，捕集面を内側にして折りたたむ。’大きさは2伽×2伽程度にする。

　この折りたたんだ試料は市販のポリ袋で三重に封入し，一番外側の袋にマジック・インキ等で試料番号

を記入しておく。この封入は揮発性元素を袋内に止めておくためである。

　上述の過程は試料が他の物質によって汚染することのないよう，ビニール手袋とピンセットを用い，直

接手をふれることのないように処理・調整される。

　上述の比較法あるいは単一標準法では，試料と共に標準試料を同一条件下で照財，測定する必凄がある。

この標準試料の作製法には（1｝溶液混合法（大歳，1976），（2》粉末混合法（真室，1971）がある。こ

のほか標準岩石試料W－1，大気浮遊塵試料A　S－1あるいは生物標準試料Orchard　leaves，Bovine

l　iverなどの組成のわかっているものもある。筆者等は主として溶液混合法を用いた。この方法は生成

する放射性同位元素の半減期によって2～3のグループに分け，そのグループ内の元素の溶液を組合せ混

合し・これを炉紙などに浸し込ませ乾燥させるか，あるいはポリエチレン・アソプルに封入したものであ

る・粉末混合法は物理的に乳鉢で粉末にした化合物をペスト状にねりこんだもので，半減期によってグル

ールに分けて混合することは同様である。表4．6，表4．7には筆者らが用いた溶液混合法の各元素の含有

量が示してある。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　表4．6　短寿命用標準試料の各元素含有量
　最近，蛍光X線分析用の元素別
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　タ　　　　　　　　　　　　　　　　　ホ　　　　　　　　　　　　　　　　　さ
　　　　　　　　　　　　　　　　　e丑ement　wei　ght　e亘ement　wei　ght　eIement　wei，ght

－
　
r
　
a
A
B
G

8。06

5．2

158．

1
　
　
9
G
I
M

62a

1．75

217

n
　
aM
N
V

15．0

397．

1．31

噛in micro　gra　m

表4。7　長寿命用標準試料の各元素含有量

　　　　　　ホel　ement　wei　ght　e　l　ement
　　ゆ　　　　　　　　　　　　　　　　ホ

weight　element　weight

S

a
　
e
　
O
　
r
　
S

e

A
B
G
G
G
G
■
F

1』963

5．02

α425
0．596

4．00

α221

841．

K

La

Na

Sb

Sc

Se

Sm

99。0

α172

21ヱ

2．49

0。0653

α737

α0345

止
皿
f
　
U
　
　
n

T
H
L
W
Z

0．185

0．0602

0．00886

0．707

121．

“in　microgram
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く，短寿命同位元素のみを立

教原研で測定した。したがっ

て分析できたのは硫黄を加え

て10元素の短寿命同位元素

にすぎない。

　これに対して父島試料の照

射・冷却・測定条件には長寿

命同位元素の測定がゲルマニ

ウム半導体検出器と分析器の

の導入によって可能になった。

このため，約30種類の元素

分析が可能となった。これを

表4，9に示した。

　原子炉内にカプセルを挿入

気象研究所技術報告　第1号　1978

　　　　　　　表4．8　南鳥島試料の照射測定条件（1）

　　　neutron　f1Ux
mode（n．Crガ2seC－1）tirr． tCOO　l．　tCOmt　　el　ementS

sh。rt　1．5×1012 1min．　2min．

　　　30min．

200sec　AI，V7Ga，Mg，Br，

200sec　I，G　l，Mn，Na，

t　i　rr：照射時間，tc・ol：冷却時間，tconut：測定時間

　　　　　表4．9　父島試料の照射測定条件（2）

　　neutron　f丑Uxm・de（n．c【n－2seC－1）tir簸 tCOOI．　tCOunt　elementS

sh。rt　1．5×1012 4min。　3τnin． bB
g
a

μ
Na
n
G
M

V
－
，
CA
I

CeSOO7

Long－1

　　　　　　12LGng－21．5×10

Long－3

　　　30hr．

6hr×4　　12d，

　　　　30d．

2000secK，Na，As，La，Sm，

　　　　Sb
4000sec　Th，Gr，Ge，Hf，Fe，
　　　　Sb，Sc，Se，：L豊1，Zn，

80000seC　Gsρo

tl　rr：照射時間，tcool：冷却時間，tcount：測定時間

する操作は，立教炉の場合，原子炉上のプラヅトフォームからカプセルに結び付けられた糸によって，炉

心へ懸垂した。再び取出したカプセルは線量測定後，処理室に運び，カプセル内の試料を取出したのち，

試料番号の入っている一番外側の袋を新しいポリ袋と入れかえ測定者に渡し，汚染の起らないようにして

測定される。

4．6　試料の測定

放射化された試料は，冷却後ガンマー線スペクト・メトリーを行う。この分析に使用される器機を図4・

5に示した。

　検出器はゲルマニウム（リシウムをドリフトしたもの）の半導体で，高分解能の性能をもったものを使

用した。この検出器はノィズを小さくするなどのため，クラィオスタットにより液体窒素で冷却される・

　　　　　　　　Schematic　diagram　of　ga㎜er－ray　spectrometry

　　　ぺ　　￥＼、
Sample、、

　★ノ1ロ
　　ノノノノ
　　／！／

Ge（Li）detector

pre－amp・

cryostat

Llnear

amp・

Pulse　heiqht
analyser

4096channel

一　　一
H．▽．Bias Printer

Paper　tape

図4。5

　　　　　　　　　　　　　　Magnetic
　　　　　　　　l二臨躍一｛璽」

試料のガソマ線スペクト・メトリー，測定システム

　　　　　　ー75一
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バイアス電圧は数千ボルトを印加する。気象研で使用しているIGe（Li）検出器の分解能はコパルト60

の133a5KeVの光電ピークにおいて，その半値巾が1．93KeV，またピーク・コソプトン比が3＆72，

効率が11．1％である。検出器はまた外部からのガンマー線を遮断するため，鉛ブロックで囲んだ。放射

化されだ試料は検出器のプロ＿ブの先端に密着させた（放射能が強ヤ蝪合は離す）。

　検出器からの発生パルスは低雑音前置増巾器，直線増巾器で波形整形，増巾などを通り，4096チャン

ネルの波高分析器に入力する。波高分析器ではパルスのエネルキーに比例したチャンネルに計数され，ま

たA－D変換される。一般にプリセヅト・タイムで測定時間を決めると，不感時間の補正はインストルメ

ソタルに延長される。

　この4096チャンネルのデジタル・データーはプリソターによる記録と，紙テープ穿孔機あるいは磁気

テープ記録機に入力される。短時間照射直

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4．
後のガンマー線スペクトルの例を図46で

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Al示した。　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Mn　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　a　Ti

縦軸に計獅・横軸にエネルギーを示し　碧3。　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ら　　
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、Br　　　v
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　め　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Mn　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　CU　　　Clている。図にはB　a，Ti，B　r，Mn，C　u，　　　　君

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ア　Mミ3’　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　コ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　のV，C1，A1，Ca，Na，などの光電ピー　　　02・
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ひ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Compton　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　のク，511KeVの陽子消滅ピークおよび　　　　目　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　edge　　　　Ca
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　￥　Na
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　l〆A1，Mn　などのコンプトン散乱がみられ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1．
る。

　検出器にガンマー線（光子）が入ると，

光電効果，コンプトン効果，電子対生成な　　　　　　　　　0。5　　1　　1●5　　2　　2’5　　3

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Energy　（MeV）
どの相互作用を生ずる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．An　example　of　ga㎜er－ray　spectrum・　この電子対は1次ガンマー線ピークの位

置より511KeV低い位置にシングル・エ　　　図4・6　短寿命の同位元素のガンマー線スペクトルの例

スヶ一プピーク，また1022KeV低い位

置にダブル・エスケープ・ピークを生ずる場合がある。

　上述した試料のこれまでの処理の手順を図4．7で示した。この処理手順には含まれていないが，分析器

械の無試料時のバックグランド（主として自然放射能による）値を測定前後に測定しておくこと。エネル

ギー検定曲線をつくるため・標準線源によるチャンネルーエネルギーの測定を100～3500KeVの範囲

をカパーできるように測定しておく必要がある。
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図4。7　照射，計測のスキム

　　　試料を半分に分割し，一方を短時間

　　　照射，他方を長時間照射する。照射後

　　　一定時間冷却したのち，2～3回時

　　　間をずらしてガンマー線計測を行う。
magnetic　tape　＆
Paper　tape

4．7　データ処理

　磁気テープあるいは穿孔紙テープで読込まれた4096チャンネルのデジタル・データーはオフ・ライン

で計算機によってデーター処理される。

　このガンマー線スペクトルからのデーター処理にっいては，上述の（4。10）式にある各々のパラメー

ターを決めて計算処理をしなければならない。このデーター処理のなかで重要なことは，核種を決定する

ための光電ピークの中央値の決定とピーク面積の計算である。Ge（Li）検出器によるガンマー線スペク

トルからの自動分析のプログラムは既にいくつか開発されているが，今回は武内（1970，1971）Mari

scotti（1967）のプログラムとミシガソ大学のWinchesterらの開発したプ・グラムを慶応大学で改

良したS　PAN6を使用した。

　南鳥島のデーターは武内のプログラムによって処理された。このプログラムは次のような順序で処理さ

れる。

　まず，穿孔紙テープで読出したマルチチャンネル波高分析器のスペクトルを計算機の磁気テープに変換

する。光電ピークの位置を決めてから，最小二乗法近似によってえられたピークの振巾と中心値と巾を決

定する。前もってえられたエネルギー検定曲線を使って光電ピークのエネルキーを決定する。このエネル

ギーを既知の放射性同位元素のガンマー線エネルギーと比較し，サソプルの元素を同定する。すでにえら

れた核データー・（表生3，表4。4・表45参照）と測定条件を使って元素の相対的重量を計算する。

　父島のデーターはSPAN6のプログラムでデーター処理をおこなった。計算の順序は多少異っている

が，ピーク・サーチやピーク・エアリヤの計算は同様に行われた。

　謝辞

　この観測測定について，東邦大学，桂川秀嗣氏の協力，計算処理にっいて京都大学，原子炉実験所の武

内孝之氏の協力をいた父いたことを厚く感謝する。また，データー処理と内容の討論に参加した慶応大学

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一77一



　　　　　　　　　　　　　　　気象研究所技術報告　第1号　1978

工学部，藤村　満氏，環境衛生センターの大歳恒彦氏の御協力があった。試料の照射は立教大学・原子力

研究所の所員の方々に御世話になった。これらの諸氏にも厚く感謝したい。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　参考　文　献

Fuks，N．A．，　1955：The　mechanics　of　aerosols，Transla　ted　from　the
　　　　　　　Rus　s　ian　by　MSP．　E．　1」a　chowicz，　U．S．　Depa　rtment　o　f

　　　　　　　C　ommerce　O　f　fi　ce　o　f　Techni¢a　l　Service，　Wa　shington　25，

　　　　　　　D．C．

Junge，C．E．，　1954：The　chemica　l　composi仁ion　of　a　tmospheric　aerosols・

　　　　　　　1，M：easurement　at　Round　Hill　Field　Stat孟on，　June－July
　　　　　　　1953，　Jour・　Meteor・，　旦，　PP・323－333・

真室哲雄，松田八束，溝畑　朗，武内孝之，藤田　晃，1971：大気浮遊塵の放射化分析，

　　　　　　　Radi・is・t・pes，璽，3・PP．27－32，

Mariscotti，M．A．，　1967：A　method　for　automa　tic　identifica　tion　of
　　　　　　　peaks　in　the　presence　of　background　an（i　its　apPlication

　　　　　　　to　spectram　analysis，Nuclear　Instr．and　Metho（is，　50，
　　　　　　　P．309．

ヨ崎方郎，矢野　直，池上比呂志，堤敬一郎，1975：南鳥島におけるエー・ゾル分布，昭和50年度環境

　　　　　　　庁国立機関公害防止等試験研究費成果報告書，p．77－16．

大歳恒彦，塩見哲也，戸村健児，橋本芳一，

　　　　　　　存性の検討，分析化学，25

1976：多元素放射化分析用標準溶液の調製の簡略化及び保

，　pp。620－625c

Takeuchi，T．and　Hayashi，H．，　1970：A　metho（1for　automatic
　　　　　　　analysis　of　ga㎜a－ray　spectra　and　its　apPlication　to
　　　　　　　a　ctiva　tion　ana　lysis，Ann．　Rep．　o　f　the　Resea　rch　Rea　ctor

　　　　　　　Institute，　3，　pp．9－18．

Takeuchi，T．，　1971：Automa亡ic　ana　lysis　o　f　gamma－ray　spectra　and
　　　　　　　its　apPli　ca　tion　to　a　ctiva　tion　ana　lysis　（II），Ann．Rep．

　　　　　　　of　the　R。R。1．，　Kyoto　University，　PP．63－65．

Winchester，　J．W．et　a1．，Persona　l　informa亡ion　from　Dr．Ha　shimoto

　　　　　　　・nn・ndeStraCtiVeaCtiVati・nanalySiS・fenVir・nmen亡al
　　　　　　　samples，University　of　Michigan．

Yano，N。，Katsuragawa，H．，　and　Maeba　shi，K．，　1974：Asses　sment
　　　　　　　of　source白　o　f　maritime　aerosols　by　neutron　activa　tion

　　　　　　　ana　lysis，Jour．　de　Rech．Atmospheriques旦，3－4，pp．807－817．

一78一



気象研究所技術報告　第1号　1978

Yano， N．， Maebashi，　K．，　Hattori，　M．　and　Kat二suragawa　H．，　1970：

Activa　tion　ana　lysis　of　a　tmospheric　a　erosols．　Procee（ling

of　the　8th　all　union　conference　on　clou（i　physics　and
wea　ther　modi　fica　tion．

Zoller， W．H．and　G．E．Gordon，　1970：Ins亡rumental　neutron
　　activa　tion　analysis　of　a　tmospheric　pollutants　utiliz－
　　ing　Ge（：Li〉　γ一ray　d．etectors．　Ana　lytica　l　chemis　try，

　　望，2，257－265・、

Mamuro， T．，Matsu（1a，Y．，Mizohata，A．，Takeuchi，T．and　Fujita，
　　1970：Neutron　activation　analysis　of　airborne　（lust。
　　Annual　Report　of　the　Radia　tion　Center　of　Osaka　Pre－
　　fecture，　11，　PPい．！－22．

A．，

一79一


