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Abstract

OnSeptember30，1999,acriticalityaccidentocculTedattheuraniumconversionbuildingintheJCO

campus,Tbkai-mura，Japan，Thedistinctfeatureofthisaccidentwasthecontinuousreleaseoffission

neutronstotheenvironmentwithoutanappreciablereleaseoffissionproducts、Ｔｂｅｖaluatetlleneutron

dosestoresidentslivingneartheJCOcampusandenvironmentaleffects,radionuclides,inducedbyleakage

neutron,insoils,concreteandchemicalreagentswasdetermmedbW-rayspectrometlyb24Ｎａ,46Sc,'4Ｍ,’

59Fe，６０ＣＯ，６５Zn，８２Bn122Sb，’34Ｃｓａｎｄ１４ｏＬａｗｅｒｅｄｅｔｅｃｔｅｄｉｎｔｈｅｓamples・Ｌｏｗｌｅｖｅｌ５４Ｍｎ,whichis

producedby54Fe(､,ｐ)54Ｍ、reactionwithfastneutronwasdeterminedbycombinationofchemical

separationandlowbackgroundwell-typeGedetectorinstaUedatOgoyaundergroundlaboratolybBy

usingc・a280dataofmeasuredspecificactivitiesofneutron-inducedradionuclides,thermal,epithermal

andfastneutronfluencewereroughlyestimated、Neutrontransportcalculationwasｐｅｒｆｂｒｍｅｄｂｙｕｓｉｎｇ

ＭＣＮＰｃｏｄｅ・Thecalculatedvaluecorrespondedwitllthemeasuredvalueonthermalneutronnuenceand

fastneutron、DirectionaldependenceofneutronfluencewasnotobviouslyrecognizedOriginof

abnormal235U/238Uisotopicratioinsoilswasinvestigated丘omtheviewpointsofradioactiveequilibrium

between238Uand23oTh，ＴｈｅｒｅｓｕｌｔｓｏｆａｎａｌｙｓｉｓｏｆＵａｎｄＴｈｉｓotopesshowedmanykindsofU

contaminationwereexistedindependentofthecriticalityaccident．
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1．序論

1999年９月３０日，茨城県東海村にあるJＣＯ東海事業所のウラン加工施設である転換試験棟に

おいて，日本初となる臨界事故が発生した．物理的な破壊を伴わなかったため，235Ｕの核分裂生

成物の漏出は少なく，主に中性子が漏洩したことが本事故の特徴である．外部に放出された中性

子により，ＪＣＣ内部の労働者だけでなく，周辺に住む一般住民までもが被曝を受けるとともに，

さまざまな環境物質が放射化された．日本において，過去最悪の原子力事故となった．事故後，

科学技術庁の臨界事故調査委員会が設置され，臨界事故の影響の調査が行われた．１９９９年１２月

２４日に事故調査委員会の最終報告が発表され，ホールボデイカウンター，フイルムバツジ，モニ

タリングポストのデータなどを利用してＪＣＣ社員ならびに住民の被曝線量評価がなされた．しか

し，肝心の周辺住民の被曝線量評価は，十分な実測がなされないまま，ＪＣＯ敷地周辺のモニタリ

ングポストのデータと経験式を用いて簡潔に評価したにすぎない．また，評価法の違いにより報

告値が約２倍変化したこともあり，行政側の線量評価に対する信頼性を疑問視している住民も多

い.事故調査委員会の信頼性を確認するためにも,第三者的な立場からの線量評価が重要である．

中性子線量の評価には，放出された中性子のフルエンスおよびエネルギースペクトルの情報を

得る必要がある．事故により漏洩した中性子により放射化された環境物質中の誘導放射性核種の

比放射能値を測定することが，中性子の被曝線量推定の大きな手がかりとなる．得た実測地は，

中性子輸送計算を行う際に有用な情報となる．広島･長崎原爆から５０年以上が経過しているにも

かかわらず，中性子誘導放射性核種の実測値を得ようという試みが現在も行われている状況を考

えると，本事故においても時間の経過と共に壊変消滅していく中性子誘導放射性核種の実測値を

残すことは重要であると考える．

本研究では，ＪＣＣ敷地内にある士壌，コンクリートおよび化学試薬試料から中性子誘導放射性

核種の実測値を非破壊γ線スペクトロメトリーにより得る．広島.長崎原爆と同様に，速中性子に

よって誘導される放射性核種の実測値は，今後の事故による中性子被曝線量再評価の際に，貴重

なデータとなる．そこで，測定の妨害となる核種の除去のため目的元素について化学分離･精製を

行い，低バックグラウンド･井戸型IP-Ge検出器を用いて，できる限り多数のデータを得ることを

試みる．ＭＣＮｐを用いた中性子輸送計算を行い，計算値と実測値との比較を行う．また，ＪＣＯ敷

地内および土壌中のウラン同位体比の異常を238ＵとZ30Th放射平衡の観点から考察する．

2．試料採取とγ線スペクトロメトリー

土壌試料の採取地点を図１および図２に示す．第１次調査では，５０ｍｍウｘ５ｃｍ採取器を使用し

て試料を採取した．短寿命核種である24Nａ（Tl/2＝14.96h）や'4oLa（TI､＝40.27h）の存在を考慮

して，試料採取後，未処理のまま６０ｍｍ０ｘ３７ｍｍのプラスチック容器に詰めたものをγ線測定用

試料とした．Ｇｅ半導体検出器を使用し，各試料半日の測定時間で短寿命放射性核種の定量を行っ

た．測定が－通り終了した後，試料を乾燥機で乾燥させ，２ｍｍのふるいにかけ，乳鉢を用いて均

質化した．６０ｍｍウ×２２ｍｍのプラスチック容器に詰め，測定時間約２日でγ線スペクトロメトリ

ーを実施し，４６Sｃ（T,/2＝83.82．）や59Fｅ（Ｔｍ＝44.50.）などの寿命が比較的長い核種の定量を行

った．第２次調査では，沈殿槽のある転換試験棟周辺および中性子の遮蔽となる大きな障害物が

ない，転換棟から見て北西方向，南西方向で試料を採取した‘試料の採取には，４７ｍｍウｘ１０ｃｍ

採取器を主に使用し，３地点のみスコップで表層土壌を採取した．また，誘導放射性核種の深度

分布を調べるため,４地点で４７ｍｍウｘ３０ｃｍ採取器を使用し，コア試料を採取した．コア試料は，
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図１第一次ＪＣＯ敷地内調査時の土壌
試料採取地点

図２第二次ＪＣＯ敷地内調査時の土壌
試料採取地点

表層から５ｃｍ毎に分割し，それぞれを測定試料とした．第２次試料はすべて風乾し，乳鉢で均質

化した後に２ｍｍのふるいにかけた．これを６０ｍｍ｡×22ｍｍのプラスチック容器に詰めたものを

γ線測定用試料とした．Ｇｅ半導体検出器で２日間ずつ各誘導放射性核種の濃度を測定した．沈殿

槽から2.2ｍの地点からコンクリートブロックを採取した．コンクリートブロックは１２試料に分

割し，砕いて均質化し，６０ｍｍ｡×２２ｍｍのプラスチック容器に詰めたものをγ線測定用試料とし

た．沈殿槽から南東約６５ｍに位置する湿式試験棟内から化学試薬２１試料を採取した．試薬は処

理をせず，６０ｍｍ中×２２ｍｍのプラスチック容器に詰めたものをγ線測定用試料とした．立教大学
原子炉にて中性子放射化分析を行うことにより，各試料の安定元素を定量した．

3．中性子誘導放射性核種の濃度と中性子フルエンス評価

γ線スペクトロメトリーにより得た中性子

誘導放射性核種比放射能の結果の一部を表１

に示す.土壌,コンクリート,試薬試料から，

熱中性子誘導放射性核種を１９核種（24Na，

46Sc，５'Ｃｒ，５９Fe，６０ＣＯ，６５Ｚｎ，８２Ｂｒ，８５Ｒｂ，８５sr，

95Zr,９５Ｎｂ，’03Ru，l10InAg，l22Sb，I34Cs，l4oLa，

'41Ｃｅ，’52Eu，および'54Eu)，速中性子誘導

核種を２核種（54Ｍ,'５８CO）を検出し，定量

した．原子炉中性子および核分裂スペクト

ルの反応断面積を用いて，比放射能から暫

定的に熱中性子，熱外中性子および速中性

子フルエンスを見積もった．沈殿槽からの

距離に対して中性子フルエンスをプロッ

トしたものを図３に示す．これらの，約２

８個の比放射能実測値および暫定的に評価

した中性子フルエンスは，中性子輸送計算

に有用な情報を与えると考える．

表１土壌試料中の誘導放射性核種の比放射能
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4．土壌中の低レベル54M､の定量
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非破壊γ線スペクトロメトリーでは，検出した

速中性子誘導放射性核種の種類が少ない（54Ｍｎ,

s8C｡）うえに，検出した試料の数も少ない．連中

性子のほうが熱中性子よりも被曝線量に大きく

寄与するため，速中性子により生成する核種の

データは重要である．本研究では，沈殿槽から
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ンクリート試料でのみ検出した54Ｍ、に注目し，ｓ・癖,,‘ｍｙ

，-澱船迩
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土壌中の妨害元素を除去することでより多くの

地点における検出を試みた．
図４土壌中の低レベル54Ｍｎ測定のための分

８３５Ｍ､の放出する834.8kｅＶのγ線とほぼ同じエ雛スキーム

ネルギーを持ち，835Ｍ､検出の最大の妨害となる’

228ＡＣの親核種である228Raや，コンプトン散乱により妨害となる60ＣＯや40Ｋなどを除去し，Ｍｎ

を単離するための化学分離法をトレーサー実験により構築した･図４にその分析スキームを示す．

開発した化学分離法と,尾小屋地下測定室の低バックグラウンド井戸型Ｇｅ検出器を組み合わせる

ことにより，沈殿槽から２０ｍ以内の，試料で54Ｍ、を検出することができた.SS-14試料の化学

分離前の非破壊γ線測定および化学分離後のγ線測定のスペクトルを図５に示す･非破壊測定では’

228ACに妨害されて54Ｍ､を検出できなかったが，化学分離後は明瞭な54Ｍ､のピークを得ることが

できた．得た54Ｍ、の比放射能を表Ｚに示す．

(a)Non-destluctiveY-rayspecmlm

表２化学分離法と低バックグラウンド
Ge検出器を用いて測定したＪＣＯ土壌中
のｓ４Ｍｎ濃度

10

ii7iJl苧
ｍ
Ｎ
Ｎ
０
ｕ
二
「

54Ｍ､/Fespecificactivity(mBq/gpFe）Sampling

points

ｌ

ｎ
》
●
Ⅱ

』シ・望一目■ニロ

RadiochemicalNon-destrucitive

ili Nodetection

Nodetection

Nodetection

Nodetection

Nodetection

Nodetection

７．３士18

28.1±４」

NodetCction

389±５．３

Nodetection

Nodetection

754士４．６

0.47±０．０７

１．１９士０．１３

２．６±0.8

０．２６±0.05

101±０．１５

３３３士０．４３

Nomeasurement

３０．６士２．５

６．５２±０．６１

３８．２士２．７

８．１±０．９

５．９１±O53

Nomeasurement

４
２
８
４
５
℃
可
８
ｇ
ｍ
Ｕ
Ｍ
９

Ｓ
８
ｓ
Ｓ
ｓ
８
ｓ
Ｓ
Ｓ
Ｓ
Ｓ
Ｓ
Ｓ

Ｓ
Ｓ
Ｓ
８
ｓ
８
ｓ
８
ｓ
８
ｓ
Ｓ

1０２

103
1500２０００500１０００

Energy(keV）

0

《田、【 Ｕ鹿［ニロ

1０－１

1０２

」
憲
竺
冒
号

10ｓ

図ら非破壊γ線スペクトルと化学分離後のγ
線スペクトルの比較

1０４
500１０００１５００Z000

EneIgy(keV）

０

-358-

Due1 SuP．

巨
Ｐ比ｋｕｐ８Ｗｅ
蛍ＱＬＤ⑭皿ｎ頭

■ｏｎ

HydroxideprEcipitation



●

5．ＭＣを用いた中性子１送計舅

ＭCNPを用いて，中性子輸送計算を行った．転換試験棟および周辺の建物の構造および化学成

分を実際に近い形で計算に組み入れ,沈殿槽から中性子を発生させた.発生させる中性子は，×,０９

個とした・各土壌試料採取地点に50cm↓×５ｃｍの大きさで検出部を配置し，モンテカルロ計算に

より入射する中性子の数とエネルギーを記録した．記録した中性子数とエネルギーから，熱中性

子，熱外中性子，中速中性子，速中性子および全中性子のフルエンスを計算し，実測値から得た

値と比較した・比放射能実測値と中性子輸送計算から得た各地点の中性子フルェンスを表３に示

す・熱中性子，熱外中性子，速中

性子とも計算と実測値は３~４倍表ＳＭＣＮＰを用いて評価した中性子フルエンス
NcUUmnnucnce(cm･う

の範囲内でよく一致していると‘鱗, ThcmalneMlmn Epnhcmngl嘩uImculntpmediElcU晦UhmnFasnnen2ImTq Tbl81Eemm2D

ＳＳ－ｌ（1.11±0.08）ｘｌＯｉｏ（1.55±0.08）ＸｌＯＰ（7.6土0.5）ｘｌＯ８仏8±0.5）ｘｌＯｏ（L31士OLO8）ｘｌＯＩｏ

いえる．ｓｓ､２（1,±０２)×,｡!。“……,｡，（…｡｣)×１０，，…!)×IOP（4…2)×,01.

中性子ﾌﾙｪﾝｽの方向依存性::：：鮒}:|:|:(’二鯛}：１１::朧:::1:M:（':灘}:|＄腱:'１期|：
を調べるために,建物は転換試験:菫（雛::|#|:|:(１脳:n|船１鰯雛|:；：童:雛|:ＭＪ雛1期'１
棟のみを考慮し,沈殿槽から'6方：:；：;糞::|;|:１１隙:::１１|:|:(鯛蛋|:|:|:：蓬:跣|:|:隙:::髭MH
位にある18ｍの位置に5OcmOx5鰯（２$雛)二|:|i(,鰯:lNl:偽《叡鮒IHl:１１Ｍ堂::|:駒鰯|低Ｉ:１１
cmの大きさで検出部を置き,中性：:|】：髪::1:|:ＩｌｌＭ菱::|ﾖﾄﾞ｡(１慨|:|:;Ｐ：:堂::}:ＭＷ;鰯):|:：

Ｓ－９（387±007)ｘ10Ⅱ但迦±0.06)ｘｌＯ１。（7.52土0.05)ｘ101゜（808±0.07)xlOI,（625±0.07)ｘｌＯ１１
子輸送計算を行った．熱中性子，

熱外中性子，中速中性子，速中性子および全中性子の方向分布を図６に示す．最も方向依存性が

ある速中性子でも，最大と最小の差は４倍程度であり，転換試験棟周辺の明確な報告依存性を認
めることはできなかった．

(a)Thermalneutronnuence(＜１eV）
ＮＷ

(b)Epi-thermalneutronnuence(leVE1keV）
ＮＷ

(c)Intermidiateneutronfluence(1-500ｋeV）
１９Ｗ

篭 篭 篭
ＳＥ

（d）Fastneutronfluence(>500keV）
ＮＷ

SＥ SＥ

(e)Tbtalneutronfluence

稔鱗！
ＮＥ

曰
ＳＥ ＳＥ

図ＳＭＣＮＰそZ用いて評価した転換試験棟周辺の中性子フルエンスの方向依存性
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６．ＪＣＯ土壌中の23sU/238Ｕ同位体比

238Ｕと230Th間の放射平衡の観点から235U/238Ｕ同位体比の異常を調べるために，ＪＣＯ敷地内の

土壌中のＵおよびＴｈ同位体をα線スペクトロメトリーおよびICP-MSにより分析した．土壌試料

をフシ化水素酸，硝酸および過塩素酸で溶解.抽出した後，232Ｕと2229Thの収率トレーサーを加え

た．鉄共沈操作および鉄除去を行い，陰イオン交換法によりＵおよびTh同位体を化学分離･精製

した．ＵおよびＴｈをステンレス板に電着したものを測定用線源とし）表面障壁型Ｓｉ検出器を用

いたα線スペクトロメトリーにより,Ｕおよび s

Th同位体の放射能を測定した．ＩＣＰ－ＭＳを用

いて,精製したＵ溶液の一部から235U/238Ｕ同室４

位体比を測定した．｡
：３

Ｕの汚染を受けていない土壌中の238Ｕと.：
●

２，.Tbは放射平衡であると仮定して土壌中のゼユ
過剰Ｕを計算した.７試料でＵ過剰が明確で言，
あり，その過剰2381J/235Ｕ同位体比は，

0.94~7.2％であった．転換試験棟周辺だけで０
00.02０．０４０．０６０．０８０．１

なく,転換試験棟から５０ｍおよび150ｍ以上

離れている騎訴でも過乗りのＵが存在している１/mｕ（mBq付！

ことから，これらの汚染は臨界事故と無関係 図７Ｕ汚染成分と土壌との二成分混合の検討

であると考える．

ｚ３８Ｕの逆数に対して，235U/238Ｕ同位体比をプロットしたグラフを図７に示す．土壌とＵの単一

の汚染による二成分混合ならば，プロットした点は１つの直線上に載る．しかし，図６はそのよ

うな傾向はなく，Ｕの汚染源が単一の種類ではなく，さまざまな濃縮度のＵの汚染があったこと

を示唆する．

学位論文審査結果の要旨

１月２５日に行い審査委員による審査を，２月１日に学位論文の公聴会を行った。

本論文は東海村のウラン加工工場ＪＣＯで発生した臨界事故により周辺環境に漏えいした中性子のフルェン

スを放射化学的方法により評価したものである。著者は事故直後から現地に赴き試料採取活動に参加した。

第１次調査時に採取した試料の非破壊γ線測定の結果をもとに，第２次調査時にはウラン転換試験棟周辺で

土壌試料（＋化学試薬）を計画的に採取し測定試料とした。非破壊γ線測定で10数種の放射性核種を定量し

たほか，通常の低バックグラウンド測定でも検出困難な速中性子誘導核種Mn-54の精密測定に成功している

が，これは妨害する多くの放射性核種からマンガンを純度よく分離する放射化学的分離法の開発と尾小屋地

下測定室の極低バックグラウンド井戸型Ｇｅ検出器の使用によって初めて可能になったものであり,他の研究

機関ではなしえない成果である。実測値についてＭCNPモデルによる誘導核種の方位分布の計算を行い，３倍

以内で再現する事ができたが，建物の内部構造の詳細を計算に組み込むことでさらに再現性を高めることが

可能であると結論した｡さらにα線測定およびICP-MSによる土壌中ウラン同位体比の精密測定の結果から臨

界事故以前にすでに濃縮ウランの漏えいがあったことを明らかにした。本研究は，上記のように臨界事故の

環境影響の評価に多大な貢献をしたものと認められる。

本論文の成果はすでに学術雑誌に３編の論文として掲載されたほか，２編の論文が受理されており，博士

（理学）の学位を与えるに十分値するものと判断した。
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