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は じ め に 

京都大学原子炉実験所では、毎年１月下旬頃に、学術講演会を開催しています。主

に原子炉実験所における共同利用・共同研究成果の一部を、所員、所外の共同利用研究

者はもちろん、一般の方々にお知らせすることが開催の趣旨です。第４９回京都大学原

子炉実験所学術講演会は、平成２７年１月２８日と２９日の２日間にわたって開催され

ます。その内容は、 

１） トピックス講演  ４件 

２） 新人講演 １件 

３） プロジェクト研究成果報告 ６件 

４） 特別講演（定年退職教員による） ２件 

５） ポスター講演 ３７件 

です。この報文集が、原子炉実験所における研究活動の記録とともに、広報の一助とな

れば幸いです。 

平成２７年１月 

学術広報室講演会チーム 茶竹俊行、佐野忠史、八木貴宏、志賀大史、

芝原雄司、伊藤大介、仲川洋介、楢林正流、金山雅哉、

大野和臣、飯島祐一、林 優作 

メディア室 横田香織 
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Preface 

Kyoto University Research Reactor Institute (KURRI) has held a scientific meeting about 

late January every year.  The purpose of the meeting is to inform the public as well as 

researchers in and outside the institute mainly of several results of joint usage and collaborative 

researches performed in the institute.  The 49th KURRI Scientific Meeting will be held for two 

days on January 28 and 29 in 2015.  The contents of the meeting are as follows (the numbers 

of the right column are those of the presentations): 

1) Topic lectures 4 

2) New comer lectures 1 

3) 
Presentations of the results of the project researches 

terminating this fiscal year  
6 

4) Special lectures given by retiring faculty members 2 

5) Poster presentations 37

We hope that this proceedings book will contribute to keep records of and let the public 

know of research activities in the institute.   

January, 2015 

Team for Holding Scientific Meetings, the Office of Academic Public Relations 

Toshiyuki Chatake, Tadafumi Sano, Takahiro Yagi, Hiroshi Shiga, Yuji 

Shibahara, Daisuke Ito, Yousuke Nakagawa, Masaru Narabayashi, Masaya 

Kanayama, Kazuomi Oono, Yuuichi Iijima, Yuusaku Hayashi  

Support Office on Academic Information 

Kaori Yokota 
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Ｂ-２照射孔を利用したユニークな中性子照射実験の創出 

（京大原子炉）○高宮幸一

1. はじめに

2012 年に京都大学研究用原子炉(KUR)に導入され

た B-2 実験孔照射装置は、KUR に設置されている圧

気輸送管照射設備、水圧輸送管照射設備、傾斜照射

孔といった既存の中性子照射設備では照射すること

ができない、大きな試料、溶液試料などへの広いダ

イナミックレンジでの中性子の照射や、中性子を照

射しながらのリアルタイムでの測定を可能にするこ

とを目的として設置された。本プロジェクト研究で

は、放射化学、基礎化学、生物学、医学、物理学、

環境科学といった多様な分野の研究者により、B-2
実験孔照射装置を用いたユニークな中性子照射実験

を創出することを目的として研究を行った。

プロジェクト研究期間の初年度は、それぞれの照

射実験を行うための実験手法を検討し、必要な基礎

データの取得を行った。２年目以降は、それらの基

礎データをもとに照射実験を行い、各実験手法の有

効性の検証を行うことを計画していたが、プロジェ

クト研究期間の 2-3 年目にかけて十分なマシンタイ

ムを確保することができなかったため、最終的な照

射実験を完了するには至らなかった。しかし、それ

ぞれの基礎実験により今後本装置を用いて新たな中

性子照射実験を行うための有用な結果が得られたの

で報告する。 

2. B-2 実験孔照射装置の概要

B-2 実験孔照射装置の全体図を Fig. 1 に示す。B-2
実験孔はKURの生体遮へいの床上約 90 cmの位置に、

炉心に向けて水平に貫通している実験孔である。実

験孔内は炉心に近い側で狭くなっており、内径が 15 
cm となっている。このような構造の実験孔において、

炉心からの中性子線やガンマ線の装置外部への漏洩

を抑制しつつ照射試料の出し入れをするために、試

料の取り付け位置から照射位置までの運搬経路はク

ランク状となっている。

  B-2 実験孔内への試料の運搬にはポリエチレン製

の試料輸送台を用いる。試料輸送台に設置できる試

料の大きさは、最大で 60 mm×60 mm×300 mm とな

っており、最大 10 kg までの試料を照射位置まで運

搬可能である。輸送台の底面には６個の PEEK 製の

コマが設置されており、クランク状に設置されてい

るレールとコマが噛み合って装置内を移動する。B-2
実験孔内での輸送台の停止位置（照射位置）は、炉

心に最も近い場所から約 3.7 m の間で任意に設定す

ることができる。照射位置によって中性子線束が変

化するため、実験に適した中性子照射を行うことが

できる。また、試料輸送台と測定室をチューブや信

号線で接続することにより、試料を循環させながら

中性子を照射したり、試料に中性子を照射しながら

その物性の変化をリアルタイムに測定したりするこ

ともできる。

3. 実験と結果

3-1. 照射特性評価

B-2 実験孔照射装置での中性子照射条件を明確に

するために、実験孔内における中性子線束およびス

ペクトルの測定を行った。まず、金線を用いた放射

化法を用いて、B-2 実験孔内の最も炉心に近い位置

から 300 cm まで 50 cm ごとの照射位置において熱

中性子線束の測定を行った。その結果、108〜1012 
n/cm2/s の広いレンジの熱中性子線束での中性子照射

が可能であることがわかった。次に、照射される中

性子スペクトルの評価を行うために、カドミウムで

被覆した金線の照射実験も行い、各照射位置での金

Fig 1. Overview of B-2 hole irradiation apparatus. 
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のカドミウム比の測定も行った 1)。さらに、中性子

線束分布を測定するために PET フィルムを照射し、

イメージングプレートを用いてフィルム中に生成し

た放射能の分布を測定した 2)。その結果、実験孔内

の各照射位置における試料輸送台内部での中性子線

束の垂直分布はほぼ均一であることがわかった。 

  また、本照射装置では大きな試料を運搬できるこ

とを利用して、試料輸送台にポリエチレン製の減速

材を設置し、その中に照射試料を設置することによ

り、減速させた中性子を照射する環境の構築を試み

た。この結果、5 cm × 5 cm × 20 cm のポリエチレン

製の減速材を用いることで、100 cm の照射位置にお

けるカドミウム比を 10 から 20 まで変化させ得るこ

とが明らかとなった。このことは、スペクトルの異

なる中性子による照射が一度の照射実験で可能であ

ることを示しており、照射条件の再現性が重要とな

る核データ測定などにおいて非常に有用な照射手法

となることを示している。また、PHITS 3)を用いて

実験孔内の中性子輸送計算を行い、この照射方法の

より定量的な検討も行った 4)。 

3-2. 大量試料・液体試料の照射実験

  本照射装置を用いることで、圧気輸送管照射設備

(Pn)では照射することができない大きな試料や液体

試料の照射を行うことができる。そこで、通常は Pn
において数mg〜数 gの固体試料を用いて行う中性子

放射化分析を、数十 g の固体試料および液体試料に

対して行うことを試みた。 

  中性子放射化分析ではわずかな試料であっても高

感度で定量できることがひとつの特徴である。しか

し、環境試料のように不均一な試料を分析する際に、

照射に供する試料が全体のごくわずかな一部である

場合においては、照射試料が試料全体の元素組成を

代表しているかが問題となる。そこで、十分な量の

試料を用いて分析を行うことで、代表性を保証する

ことができると考えた。実験では 1.0, 10, 40 g の石英

砂をポリエチレン容器に封入したものを B-2 実験孔

照射装置で 2 分間照射し、Pn-2 においても 138 mg
の同試料を 30 分照射した後に、それぞれ Ge 半導体

検出器を用いてガンマ線分光分析を行い、得られる

ガンマ線スペクトルの比較を行い考察した 5)。 

  一般的な化学実験において溶液中に微量に存在す

る元素を非破壊分析によって定量する場合には、イ

オン交換法や沈殿法によって目的元素を回収し、蒸

発乾固を行うことで分析試料として調製する必要が

ある。しかし、B-2 実験孔照射装置を用いれば、分

析を行うための試料調製を行うことなく、溶液中に

含まれる元素に対して直接中性子放射化分析法によ

る定量が可能となる。しかし、中性子は水素を大量

に含む水溶液もしくは有機溶媒中で散乱、減速され

るため、定量的に放射化分析を行うためには試料中

の中性子の散乱による減衰などを考慮する必要があ

る。そこで、溶液試料の中性子放射化分析を行うた

めの基礎実験として、水を封入したポリエチレン容

器を試料輸送台上に 6 個（2×3）設置し、それぞれの

容器の周囲に金箔を配置して照射を行うことで、試

料中での中性子の減衰の効果を評価した。この結果、

炉心から 150 cm の位置での照射においては、最も炉

心に近い試料容器の上流側に比べ、最も炉心に遠い

容器の下流側では中性子線量が約 1/10 に減衰するこ

とがわかった 6)。また、容器の周囲に金線を環状に

配置することで、より詳細に中性子の分布を得るこ

とが可能となり、液体試料中に存在する微量元素の

定量を行う際の中性子モニターとして有効であるこ

とがわかった。 

3-3. オンライン照射実験

  溶液や気体状の試料を循環させながら中性子を照

射したり、試料に中性子を照射しながら物性の変化

をリアルタイムに観測したりといった、B-2 実験孔

照射装置を用いたオンライン実験の有効性について

の検証を行った。 

  ひとつは短寿命の放射性核種を生成する元素を含

んだ溶液を循環させながら中性子を行い、その半減

期の測定を行う Fig. 2 のような照射装置 7)を想定し、

試料を循環させるためのチューブや溶液を効率的に

照射するための照射セルの材質の検討を行った。試

料を循環させるためのチューブの材質は試料輸送装

置の運搬経路の構造を考慮して柔軟な PFA を選択し、

照射セルには PTFE、ETFE、PEEK を選択して中性

子照射に対する耐性試験を行った。PFA については

Pn-2 による中性子照射後、引張試験機を用いて劣化

の程度を測定し、PTFE, ETFE, PEEK については同

様にPn-2による中性子照射後に折り曲げ試験を行っ

た。その結果、PFA は溶液の輸送チューブとして適

していることがわかり 8)、照射セルの材質には PTFE
は不適であり ETFE と PEEK が適していることがわ

かった 7)。今後、これらの材質の照射装置を作成し、

純水を用いた循環照射試験を行い、安全性を確認し

た後に目的元素を用いた実験を行う予定である。 

  もうひとつは中性子を照射しながら試料の物性変

化を観察する実験として、永久磁石に中性子を照射

しながら磁力の変化を観測する実験を試みた。B-2
実験孔内において試料輸送台に固定された永久磁石

に中性子照射を行い、試料輸送台と測定室内の測定

器を信号線で接続し、Vibration wire 法によって磁力

Fig. 2 Schematic diagram of on-line irradiation ap-
paratus at B-2 hole. 
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の変化を観測した。その結果、わずかではあるが磁

力が減衰していく様子をリアルタイムで観測するこ

とに成功した。 

3-4. 生物試料の照射実験

B-2 実験孔照射装置の生物学への適用のひとつと

して、細胞内に取り込まれたホウ素の分布をアルフ

ァオートラジオグラフィによって測定する試みを行

った。まず、高速中性子成分が Pn と比べて少ない

TC-Pn を用いた照射実験によってその有効性を確認

し 9)、この手法をより大きな試料にも適用するため

に、本装置を用いた際の照射条件について検討した。

その結果、炉心に最も近い照射位置において中性子

減速材を用いることで TC-Pn と同様に細胞内のホウ

素分布の測定が可能であることがわかった。10) 

4. まとめ

  本プロジェクト研究では上記の研究以外にも、医

学への応用として、生きたままの生物に対して中性

子照射を行うための環境構築を試みる研究、基礎化

学への応用として、溶液中に存在する金属ナノ粒子

に中性子照射を行い物性の変化を調べる研究、生物

学への応用として、植物組織におけるホウ素の in situ
可視化法の開発、放射化学および核データ測定への

応用として、銅の高速中性子誘起核反応の励起関数

の測定実験なども計画していたが、いずれも十分な

マシンタイムを確保することができなかったため実

施することができなかった。しかし、本プロジェク

ト研究で得られた成果をもとに、これらの研究を実

施する際に必要な多くの基礎データが得られた。今

後は本プロジェクト研究で実施もしくは計画してい

た研究テーマのみならず、多くの研究分野において

B-2 実験孔照射装置の特徴を活かした研究を実施で

きるように、さらなる基礎データの蓄積や装置の改

良を行っていく予定である。 
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長寿命核廃棄物の中性子捕獲反応断面積に関する実験的研究 

（京大原子炉）○堀 順一 

１．はじめに 

核分裂炉で生成される長寿命核廃棄物の処理・処

分については、他の放射性核種と共にガラス固化し

地中埋設することが今日の我が国の国策となってい

る。しかし、長寿命核廃棄物を分離・抽出して安定

核種に核変換処理できれば、環境負荷を低減するこ

とが期待できるため、加速器駆動未臨界炉や高速炉

を用いた核変換処理システムが世界中で提案・研究

されている。核変換処理の対象として考えなければ

いけない長寿命核種としては、核分裂収率が大きく

毒性の高いマイナーアクチニド核種（MA：Np-237, 

Am-241, Am-243, Cm-244, Cm-246等）及び長寿命核

分裂生成物（LLFP：Se-79, Zr-93, Tc-99, Pd-107, 

Sn-126, I-129, Cs-135等）が挙げられる[1]。核変

換処理では、MA核種の核分裂反応、中性子捕獲反応、

LLFP 核種の中性子捕獲反応が重要な核反応である。

核変換処理シナリオの成立性を評価するためには、

これらの核種の精度の良い中性子核データが必須で

ある。また、現在考えられている同位体分離を行わ

ない核変換処理システムでは、核分裂炉で生成され

る LLFP の安定同位体もまた LLFP に同伴して処理シ

ステムに装荷されることにより処理システム特性に

影響を与えるため、これら安定同位体の核データも

また重要である。 

 しかしながら、MA 核種及び LLFP 核種の中性子核

データ（特に中性子捕獲断面積データ）の測定は極

めて少なく、その精度も十分ではないのが現状であ

る[2]。このような現状の主な理由は、高純度且つ適

量の密封サンプルの入手が困難であること、サンプ

ル自身が強い放射能を持っているため即発ガンマ線

測定におけるバックグラウンドが大きくなり、中性

子捕獲断面積の測定が難しいことが挙げられる。 

そこで、これらの問題を解決するために、東京工

業大学、北海道大学、日本原子力研究開発機構等の

他機関と共同で「MA 及び LLFP の中性子捕獲断面積

測定に関する系統的な研究」に関連した大型研究プ

ロジェクトが継続的に実施されている。一連の研究

プロジェクトでは、高純度な RI サンプルの整備、高

エネルギー分解能を有する高効率ガンマ線検出器の

開発、データ収集系の高度化、大強度パルス中性子

源ビームラインの開発が行われた。RI サンプルの整

備は京大炉が中心となって、アメリカ、ロシア、オ

ランダの研究機関から主要な MA、LLFP 核種サンプル

を入手し、その同位体組成について詳細な分析が行

われた。検出器開発は日本原子力研究開発機構が中

心となって行われ、多数の Ge 結晶から成る全立体角

Ge スペクトロメータ及びデータ収集系が整備された

[3, 4]。中性子源開発は北海道大学、日本原子力研

究開発機構、東京工業大学の研究グループが、大強

度陽子加速器施設（J-PARC）の物質・生命科学実験

施設（MLF)に核データ測定用の中性子ビームライン

を整備し、世界最高水準のパルス中性子束を有する

中性子核反応測定装置（ANNRI）を利用可能にした[5, 

6]。このように核データの測定環境は最近の 10年間

で飛躍的な進歩を遂げている。本講演会では、共同

研究の推進において著者が実験・解析に主体的に取

り組んだ核種の研究成果の一部を紹介する。 

２．京大炉ライナックを用いた実験 

 平成 14～18 年度にかけて実施された文部科学省

革新的原子力システム技術開発公募事業「高度放

射線測定技術による革新炉用原子核データに関す

る研究開発」（研究代表者：東京工業大学 井頭政

之教授）では、全立体角 Ge スペクトロメータが

開発された。本検出器は京大炉ライナックに設置

され、Np-237, Am-241, Am-243 の中性子捕獲断面

積の測定が行われた。MA 核種の一つである

Am-243 測定の結果[7]の一例を図 1 に示す。本実

験に用いた Am-243 サンプルはロシア原子炉研究

所から入手した密封 RI であり、その公称放射能は

950MBq である。Am-243 の中性子捕獲断面積を

0.01～400eV の範囲で求めた。実験で得られた相

対断面積は評価済核データライブラリー

JENDL-3.3[8]の熱中性子捕獲断面積値に対して規

格化した。本実験からは共鳴積分値と熱中性子捕

獲断面積の比率を求めることができた。 

 平成 17～21 年度にかけて実施された文部科学

省原子力システム研究開発事業「高強度パルス中

性子源を用いた革新的原子炉用核データの研究開

発」（研究代表者：北海道大学 鬼柳善明教授）で

は、J-PARC 実験の補完データを取得することを目

的として、京大炉ライナックを用いて Pd 同位体

（Pd-105, 106, 108）等の安定核種の中性子捕獲断

面積測定を行った。Pd-105 測定の結果の一例を図

2 に示す。本研究ではガンマ線検出器として 12 台

のBGO結晶から成る全吸収型BGO検出器[9]を用

いた。光中性子源からのガンマフラッシュの影響

をデジタル波形処理によって補正することにより、

測定可能なエネルギー上限値を 40keV まで拡張す

ることができた。得られた中性子捕獲断面積に対

して SAMMY コード[10]を用いたフィッティング

を行い、共鳴パラメータを導出した。 

(T1)
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図１ 京大炉ライナックで取得した 243Amの中性子捕

獲断面積[7] 

図２ 京大炉ライナックで取得した 105Pdの中性子捕

獲断面積 

３．J-PARCを用いた実験 

 平成 17～21 年度にかけて実施された文部科学

省原子力システム研究開発事業「高強度パルス中

性子源を用いた革新的原子炉用核データの研究開

発」（研究代表者：北海道大学 鬼柳善明教授）で

は、J-PARC の MLF 棟に設置された ANNRI の全

立体角 Ge スペクトロメータを用いて、LLFP 核種

の Zr-93 の中性子捕獲断面積測定を行った。本実

験で用いた Zr-93 サンプルは、米国オークリッジ

国立研究所から入手した密封 RI である。京大炉の

藤井俊行氏、福谷哲氏が表面電離型質量分析装置

（TIMS）を用いて同位体分析を行ったところ、

Zr-93 の同位体純度は 18.9%であり、Zr-91, Zr-96

等の安定同位体不純物を多く含むことが分かった。

これらの不純物が断面積測定に及ぼす影響を取り

除くために、中性子捕獲断面積導出のために基底

遷移法を適用した。基底遷移法とは中性子捕獲ガ

ンマ線遷移のうち基底準位へ遷移するガンマ線遷

移（基底遷移）の事象を抽出することにより捕獲

反応収率を求める方法である。本手法を適用する

ことによって、対象核種の中性子捕獲事象を選択

的に抽出し、捕獲事象の絶対収率を決定すること

ができる。残留核 Zr-94 の励起状態の大部分は、

919keV の第一励起準位を経てガンマ線崩壊をす

るため、本手法は断面積の導出に有効であった。

Zr-93 測定の結果の一例[11]を図 3 に示す。Zr-93

に関する過去の測定値は、熱領域では Pomerance

によるパイルオシレータ法による測定[12]と中村

らによる原子炉での即発ガンマ線法による測定

[13]の 2 件しかなく、それらのデータ間には大き

な差異があった。最新の評価済核データライブラ

リーの JENDL-4.0[14]では Pomerance のデータを

再現するように評価されていたが、本研究では中

村らの実験値を支持する結果を得た。熱外～keV

領域では Macklin の測定[15]が唯一の実験データ

であったが、今回の測定では熱～keV 領域の中性

子捕獲断面積の絶対値を得ることができ、14eV 近

傍に未報告の共鳴が存在することが分かった。ま

た、110eV の s 波共鳴と 225eV の p 波共鳴からの

中性子捕獲ガンマ線スペクトルを世界で初めて測

定し、225eV 共鳴のスピンがミスアサインされて

いる可能性についても示唆する結果を得た[16]。

Zr 安定同位体の Zr-91、Zr-96 の共鳴からの中性子

捕獲ガンマ線スペクトルの測定を行った。Zr-96

の測定から、残留核の Zr-97 に未報告のエネルギ

ー準位が存在することを示唆する結果を得た[17]。 

 平成 22～26 年度にかけて実施された科研費基

盤（S）「長寿命核廃棄物の核変換処理技術開発の

ための中性子捕獲反応断面積の系統的研究」（研究

代表者：東京工業大学 井頭政之教授）では、Se

安定同位体（Se-74, 76, 77, 78）の中性子捕獲ガン

マ線スペクトル及び中性子捕獲断面積の測定を行

った。Se-74 の測定では 99%以上に同位体濃縮さ

れた 0.25mg と 89mg の二種類の重量のサンプルを

用いた。 

結果の一例として、Se-74 の 27eV 共鳴からの正

味の中性子捕獲ガンマ線波高スペクトルを図 4 に

示す。Se-74 の中性子捕獲ガンマ線スペクトルにお

いては、287keV の基底遷移ガンマ線の強度が非常

に大きいことが分かった。図 5 には厚さの異なる

Se-74 サンプルに対する TOF スペクトルを示す。

厚いサンプルの測定では未報告の 4 つの共鳴を

6eV, 123eV, 436eV, 640eV に観測した。Se-74 の中

性子捕獲反応を特徴づける 287keV のガンマ線ピ

ークに対する正味の TOF スペクトルを求めるこ

とによって、これらの 4 つの共鳴が Se-74 起因の

ものであることを確認した[18]。 

４．まとめ 

 核変換処理の成立性評価に重要な長寿命核廃棄物

核種の中性子捕獲断面積の系統的な研究を継続的に

実施してきた。高効率・高分解能を有するガンマ線 
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図３ J-PARCで取得した 93Zrの中性子捕獲断面積[11] 

図４ J-PARC で取得した 74Se の 27eV 共鳴からの正

味の中性子捕獲ガンマ線波高スペクトル[18] 

図中には基底遷移の始状態又は一次遷移の終

状態のエネルギー値を示す。 

図５ J-PARCで取得した 74Seの TOF スペクトル[18] 

検出器システムの開発、大強度パルス中性子源ビー

ムラインの開発により、核データ測定を取り巻く実

験環境は最近の 10 年間で飛躍的に進歩した。 

そのような状況の中で、京大炉ライナック及び

J-PARCの ANNRI を用いて、MA 核種の Am-243、LLFP

核種の Zr-93、Pd, Zr, Se 等の安定同位体核種の中

性子捕獲断面積及び中性子捕獲ガンマ線スペクトル

測定を行った。また、ANNRI の高いガンマ線エネル

ギー分解能特性を生かすことで、新たな共鳴の発見

やスピンの決定が可能であることを示した。 

 今後は断面積測定における絶対値の決定の不確か

さの要因を明らかにし、核データの精度向上を目指

した研究を進めていく予定である。 
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○森本幸生 、山口宏 1、細川桂一 1、村上琢人 1、喜田昭子 、海野昌喜 2、久留一郎 3、

茶竹俊行 、柳澤泰任 4、藤原悟 5、田中伊知朗 2、日高雄二 6、島本茂 6、藤原充俊 6、中西健祥 6 

１．はじめに：本プロジェクトは、蛋白質分子内で

生理的な機能を発揮するアミノ酸、活性部位、分子

表面などでの、プロトン・プロトン化について、そ

の解析方法、準備方法、機能解析などについて計画

し、各テーマ分担者によって上記の研究計画を推進

した。

２．主な研究成果：ここでは以下に述べる３課題に

ついて報告する。

２－１：酵母プロテアソームの高次構造形成と活性

動作機構の解明（森本幸生） 

 超分子複合体と呼ばれるサブユニットが数十種類

から成るタンパク質複合体および会合体を対象にし

て、その複合体形成のメカニズム・会合形態の素過

程を、中性子を利用したコントラスト変調法によっ

て明らかにする。生体内、細胞内に近い条件での溶

液には、ｐＨ，温度、塩濃度などさまざまな外的因

子が存在し、その変化によってタンパク質分子、サ

ブユニットの挙動はダイナミックに変化する。対象

分子を選択的に重水素置換し中性子ビームを利用す

ることで、対象となったサブユニットの溶液中ある

いは結晶中でのトレースが容易になる。これととも

に粒子内に存在する活性部位に結合する阻害剤、特

に臨床手術時に用いる薬剤が非常に有効であること

を見出し、これを用いて複合体の解析を行うことで、

今までに報告のなかった薬理活性を明確にし、抗が

ん剤としての活用を図ることが可能となる。ここで

は前者として小角散乱を用いた２６Ｓ全体構造の形

状解析と両端調節因子の複合体形態、後者として触

媒本体である２０Ｓプロテアソーム部分の活性部位

と活性阻害を見出した化合物（薬剤）との結晶構造

解析について報告する。

 プロテアソームは後述するようにがん細胞に対す

る効果も考慮し、真核細胞である酵母由来を研究対

象とした。数十種類、百個近いサブユニットの集合

体であるので、精製の段階ではサブユニットが外れ

たり複合体を正常に形成しない場合も多い。従って

不安定な部分をサブユニット融合した遺伝子改変型

酵母を用いた。１０Ｌジャーファーメンターによる

大量培養を行い、マルチビーズショッカーによる酵

母破砕を行って、比較的短時間（約２０時間）で約

５ｍｇの２６Ｓあるいは２０Ｓプロテアソームを得

ることができた。これには高速液体クロマトグラフ

ィーと各種アフィニティーカラムを利用した。

２６Ｓ全体粒子の解析では主にＸ線小角散乱法を

用いた。実験室Ｘ線発生装置およびミラー集光系、

ＣＣＤ検出器を用いて散乱データを収集し、小球集

合による形状解析を行った。それによると２０Ｓ触

媒本体粒子の両端に、調節因子が結合することが明

らかとなった。この状態で蛋白分解機能を有するこ

とから、分解されるべき基質蛋白質を、6His＋ユビ

キチン＋wtCP という遺伝子融合を設計し、大腸菌

による形質転換、発現を行って混合、その後の分解

過程の追跡を進めている。この場合の基質蛋白質の

重水素化を行った。また高速ＡＦＭによる動画解析

を進めている。

 分解機能の本体である２０Ｓ粒子について、臨床

薬剤との複合体の解析を進めた。

左（図１）に阻害剤

がサブユニット境

界で結合している

ところを示した。こ

の結合では、点線で

示された水素結合

が大きく寄与して

いる。Ｘ線・放射光

では水素位置の決

定は困難であるた

め、詳細な原子座標

は中性子による解析が必要である。この阻害剤を含

め新規に見出した化合物の複合体解析より、化合物

中の芳香環が、サブユニットのＴｙｒの芳香環と

π・π相互作用により結合していることを明らかに

した。これは弱い相互作用であるため、活性の全阻

害を誘起せず副作用がほとんど表れない。このこと

より既成薬剤のdrug-repositioning についての可能

性を提案した。ππスタッキングの相互作用解析に

は、途中に介在する水素原子の役割が大きいため、

中性子による解析が待たれる。現在はこの阻害結合

が蛋白側に強く依存するのか、依存するとすればど

のアミノ酸残基であるのか、ヒト由来プロテアソー

ムでの阻害効果など、遺伝子改変変異体２０Ｓを調

製して阻害効果を確認している。

 以上に連動して、重水素化蛋白質の調製方法、完

全重水素化に向けた重水培養、重水回収方法の検討、

重水化交換効率の向上とその評価などについて推進

した。２，３の例として、牛肝臓由来のカタラーゼ

を重水溶媒で結晶化し、その放射光構造解析を進め

た。分子内の水分子を含めた水素結合網の解析によ

り、基質である過酸化水素水の不均化分解反応の機

蛋白質分子内のプロトン・プロトン化の直接観察(PJ2 )
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構をプロトン移動の観点から考察した。また完全重

水素化蛋白質の創出を目的として、重水による大腸

菌の純化および水素を含まない塩試薬のみによる最

少培地培養の方法を考案し、そこから得られた酸化

還元酵素についての結晶化を行い放射光による構造

解析を進めた。さらに高価な重水の再利用を目的と

して、培養後培地の回収方法についても検討した。

２－２：納豆菌由来生理活性物質をはじめとした生

体分子の中性子実験の基礎研究（茶竹俊行） 

 納豆は日本古来の栄養食品であり、多くの生理活

性物質を含んでいる。その中でも、ナットウキナー

ゼとビタミン K2(メナキノン-7)は食品、医薬の分野

で注目されている物質であり、サプリメントとして

市販されている。しかしながら、両者の構造は、我々

が研究を開始するまでは予測構造しか報告されてい

なかった。これらの構造と機能を明らかにして、食

品栄養学、医薬学への応用を行うために、柳澤、藤

原との共同研究で、本研究を進めてきた。 

(1) ナットウキナーゼの結晶学的研究 

 ナットウキナーゼは、納豆菌が大量に生産する蛋

白質であり、納豆菌の長期間培養液からかなりの収

量で得ることができる。ナットウキナーゼは、自分

自身および、他の蛋白質との協同で、血栓溶解効果

を持つことが知られており、血栓症に対する予防サ

プリメントおよび診断薬としての応用が模索されて

おり、一部市販されている。先のプロジェクトで、

ナットウキナーゼの精製、結晶化、X 線解析実験を

行い、本プロジェクトでは X 線結晶構造の報告を行

った(Yanagisawa et al., 2013)。また、納豆菌の重

水耐性株の作成を行い、重水素化ナットウキナーゼ

の生産と精製を行った。これまでのナットウキナー

ゼの精製は、納豆菌培養液の濃縮液もしくは市販さ

れているナットウキナーゼ粉末(賦形剤入りで純度

10%程度)から行っていた。しかしながら、粉末から

の精製の場合には最終純度が大型結晶には不十分で

あると考えられた。重水耐性株を長期間培養した液

体培地を濃縮して、これを疎水性クロマトグラフィ

ーとゲル濾過クロマトグラフィーで精製することに

より、高純度ナットウキナーゼの精製に成功した。

また、活性試験により重水素化ナットウキナーゼが

血栓溶解活性を維持していることを確認した。現在

は、中性子結晶解析に必要な大型結晶作成のための、

ナットウキナーゼの大量培養を計画している。 

(2) メナキノン-7 の高純度精製と溶液実験 

 メナキノン-7は納豆菌内で生産される高分子複合

体(分子量約 10 万)である。ビタミン K2は骨形成に関

わるビタミンであり、ビタミン K2単体では脂溶性で

あるのに対して、納豆菌が生産するメナキノン-7 は

水溶性の性質を示すことから、骨粗鬆症などに対す

るサプリメントとしての利用が進められている。し

かしながら、メナキノン-7 は高純度での単離の報告

が非常に少なく、構造研究は殆ど行われていなかっ

た。 

我々は、納豆菌培養液の濃縮物から、イオン交換ク

ロマトグラフィー4 回とゲル濾過クロマトグラフィ

ーを 1 回、合計 5 回の FPLC を行うことにより、高純

度の MK-7 を 0.25mg 得ることに成功した。先の報告

で、MK-7 の構成物として 50kDa の蛋白質の可能性を

指摘していたが、高純度精製の電気泳動を行った結

果(Fig.2)、過去に報告されているように、MK-7 は

ペプチドのミセル化により形成されている可能性が

高いと結論した。 

Fig. 2 15% SDS gel electrophoresis of MK-7. 
CBB stein indicates <6.5kDa peptide, while silver stain 
show three peptides with different molecular weights. 

精製された MK-7 を用いて動的光散乱実験を行っ

た (Fig. 3)。その結果、MK-7 は(1)粒径約 40Åの単分

散であり、(2)温度により粒径に差異がある可能性が

ある、(3) 一定量の凝集体を形成していることが観測

された。現在、本格的な溶液実験を行うための大量

生産法の確立と実施を進めている。

Fig. 3 Structural analysis of MK-7 by DLS.

(3) その他の生体分子についての構造研究 

 DNA の中性子結晶解析に関連した Z-DNA の結晶構

造研究で、特殊環境下の Z-DNA の X 線結晶構造を二

種類決定した。アルカリ土類金属イオンが高濃度に
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存在下(Ca2+ 500 mM および Mg2+ 500mM)では Z-DNA は

金属配位による高度な分子会合を形成しており、こ

れが生物学的、工学的に意味のある構造であること

を報告した(Chatake & Sunami, 2013)。また、逆に

低金属イオン濃度(Na+ 45 mM) 存在下では、Z-DNA は

リン酸基及び水和構造に構造揺らぎを引き起こして

いることも報告した(Chatake, 2013)。 

 茨城大学の田中との共同研究では、主に偏極中性

子関連の研究を進め、偏極用ドープ剤の蛋白質結晶

への導入について、結晶化とマススペクトルの実験

を行い、その成果が一連の研究の一つとして報告さ

れた(Tanaka et al., 2013)。 

 原子力機構の藤原との共同研究では、リボヌクレ

アーゼ A の大型結晶の作成と、蒸気置換による蛋白

質結晶の重水素化を行った。これにより得られた、

大型結晶を用いて JRR-3 で中性子実験が行われた。 

２－３：ジョロウグモ由来消化酵素の機能評価（日

高雄二） 

 我々は、分子進化機構に基づき、蛋白質・ペプチ

ドの立体構造形成と機能発現の関連を明らかにする

ため、非アンフィンゼン型の蛋白質・ペプチドに焦

点を当てて研究を行っている。具体的には、1)神経

変性疾患アルツハイマー病原因子β−アミロイドの構

造とその多量体形成機構、2)その前駆体蛋白質の構

造解析、3)ペプチドホルモンのプロ領域の分子内シ

ャペロン機能による立体構造形成機構の解明、など

である。これらの中で、アミロイド線維形成のモデ

ルとして、ジョロウグモ牽引糸の構成蛋白質につい

て、人工アミロイド線維の形成と線維形成機構の解

明、及びその分解酵素の検索・機能評価について本

プロジェクトを遂行してきた。

1)ジョロウグモ牽引糸の線維化および線維形成機構

ジョロウグモの牽引糸は蛋白質からなり、現在存在

する線維中で最も強く（ステンレスの約 5 倍、超強

化人工線維と同程度）、超軽量かつ美観を有すること

から夢の繊維として期待されている。しかし、その

基本ユニットとなる線維の形成機構は不明のままで

ある。そこで、我々は、このクモの糸の強さを発揮

する立体構造及び構造形成に興味を持ち、天然の牽

引糸を用いて線維形成機構の解析を進めてきた。そ

の結果、牽引糸は出糸に伴いランダムあるいはα-ヘ
リックス構造からβ-シート構造への劇的な立体構造

変化を起こすこと、即ち、アルツハイマー病などの

神経変性疾患と同様な機構により線維化が起ること

が分かってきた。そこで、牽引糸蛋白質の部分遺伝

子配列から推測されるアミノ酸配列を基に、アミロ

イド線維形成能の高い部位を予測した。得られた幾

つかの候補ペプチドを化学合成し、人工牽引糸およ

び ア ミ ロ イ ド 線 維 の 形 成 条 件 等 を 調 べ 、

Leu-Leu-Glu-Val-Val-Ser-Ala-NH2 の配列を有する

人工クモ糸の作成に成功した（図４）。得られた線維

は、通常のアミロイド線維の 1000 倍以上の長さを有

するものであり、それを用いたアミロイド線維形成

機構についても明らかにすることができた。この人

工ペプチド線維は、条件によって結晶性のものも得

られており、アミロイドの水和構造と合わせて現在

構造解析を進めている。 

図４ ジョロウグモ由来化学合成ペプチドの線維 

2)ジョロウグモ消化酵素の機能解析

最近、我々は、クモがその糸を咀嚼なしに体内で

消化していることに興味を持ち、その消化酵素を調

べたところ、前述の化学合成ペプチド由来のアミロ

イド線維を分解する能力を有することを見出した。

即ち、ジョロウグモは、固体状態のアミロイド線維

を消化することができる酵素を持っていることを示

唆している。現在、神経変性疾患の重要課題である

細胞内アミロイド重合体を分解する手法は現在全く

見つかっておらず、従って根本的な治療法は存在し

ない。上記の酵素は、アルツハイマー等の神経変性

疾患の原因物質であるアミロイド線維をも分解する

ことができる可能性を有していることから、その機

能評価を行うことにした。特に、本プロジェクトで

は、その酵素反応に液固反応が介在することから、

水和状態での反応場の解析をおこなうこととした。 

そこで、この消化酵素のプロテアーゼ活性を

SDS-PAGEによるカゼイン分解アッセイ法により評価

した。その結果、ジョロウグモ由来蛋白質分解酵素

は主に分子量約 22kDa と 20kDa の 2 種類のものがあ

ることがわかった（図５）。次に、化学合成ペプチド

基質を用いて、その分解活性を評価したところ、そ

の酵素はカルボキシペプチダーゼに属し、C 末端ア

ミド体を分解でき、また塩基性

アミノ酸の分解速度がわずかに

低下することが分かった。これ

らのことから、現在、報告され

ているクモ由来蛋白質分解酵素

の基質特異性と異なる性質を示

すことが分かった。 

図５ カゼイン分解アッセイ 
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そこで、本酵素を精製し、その部分アミノ酸配列を

決定したところ、その N 末端側 6 残基のアミノ酸配

列は、これまでに知られているクモ消化酵素と同じ

であることが分かった。このことは、１）今回我々

が取りだしたジョロウグモ由来タンパク質分解酵素

が同じＮ末端配列を有しているが別の酵素である可

能性、２）同じ酵素であるが、これまでの基質特異

性に誤りがある可能性が考えられる。そこで、これ

らのことを明らかにするため、現在、消化酵素の遺

伝子クローニングを行っている。今後、得られた遺

伝子情報を基に、遺伝子組換え体を作成し、この酵

素の活性部位の反応場のプロトンを詳細に解析する

ことで、アルツハイマー疾患の原因因子であるアミ

ロイド除去法の開発が可能になると考えている。 

３．まとめ・考察：以上のように主に蛋白質の構造

解析を中心にプロジェクトを進めた。蛋白質分子内

で機能する活性部位では水素原子（プロトン・プロ

トン化）の役割が非常に大きい。放射光によっては

この水素原子の決定は超高分解能データ収集が必須

であり、これは蛋白質結晶の調製も含め大きな難関

である。原子炉あるいはパルス中性子線による構造

決定が最も有効な手段であり、そのための重水置換

型蛋白質の作成、評価などを進めた。一部には放射

光による構造解析の結果、水素原子あるいは水素結

合による相互作用様式の決定も行ったが、これらに

ついても詳細な結合角、結合距離、相互作用力の解

析には、重水置換した化合物の解析が必要である。

中性子感受型低分子化合物あるいは重水置換型化合

物のＸ線データを用いた重水位置の決定など、蛋白

質分子に適用できる方法の確立が望まれる。同時に

完全重水素化蛋白質の創出を図る。 

以上のプロジェクト研究の成果として、下記に示し

た論文、学会発表を行った。 

“Weak interaction of an inhibitor in the 20S pro-
teasome“, T. Murakami, H. Yamaguchi, U. Bah-
rudin, A. Kita, I. Hisatome, Y. Saeki, K. Tanaka, 
M.Unno, and Y. Morimoto , The 23rd Congress 
and General Assembly of the International Union 
of Crystallography (Montrial, Canada, 
2014/8/5-12) 

Increasing the electron-transfer ability of Cya-
nidioschyzon merolae ferredoxin by a one-point 
mutation - a high resolution and Fe-SAD phasing 
crystal structure analysis of the Asp58Asn mu-
tant, Y. Ueno, T. Matsumoto, A. Yamano, T. Imai 
and Y. Morimoto, BBRC, 436, 736-739 (2013) 

A liberal structure of the yeast 26S proteasome by 
small-angle scattering analysis 
Y. Morita, K. Nishio, T. Inobe, M. Sugiyama, and 
Y. Morimoto, Neutrons in Biology and Biotech-
nology  2011  Grenoble , 2011/10/19 

X-ray structure determination and deuteration of 
Nattokinase 
Y. Yanagisawa, T. Chatake, S. Naito, T. Ohsugi, 
C. Yatagai, H. Sumi, A. Kawaguchi, K. Chi-
ba-Kamosida, M. Ogawa, T. Adachi, Y. Morimoto, 
J. Synchrotron Rad. 20, 875-879 (2013). 

Fundamental studies for the proton polarization 
technique in neutron protein crystallography 
I. Tanaka, K. Kusaka, T. Chatake, N. Niimura. 
J. Synchrotron Rad. 20, 958-961 (2013). 

Structural fluctuation observed in Z-DNA 
d(CGCGCG)₂ in the absence of divalent metal 
cations and polyamines. 
T. Chatake. 
J. Synchrotron Rad. 20, 864-868 (2013). 

Direct interactions between Z-DNA and alkaline 
earth cations, discovered in the presence of high 
concentrations of MgCl2 and CaCl2. 
T. Chatake, T. Sunami. 
J. Inorg. Biochem. 124, 15-25 (2013). 

Overview of the Regulation of Disulfide Bond 
Formation in Peptide and Protein Folding. 
Yuji Hidaka 
Current Protocols in Protein Science, 76, 
28.6.1-28.6.6 (2014) 

Chemical Methods and Approaches to the Re-
gioselective Formation of Multiple Disulfide 
Bond., S. Shimamoto, M. Okumura, H. 
Katayama, and Y. Hidaka, Current Protocols 
in Protein Science, 76, 28.8.1-28.8.28 (2014) 

Disulfide-mediated Peptide and Protein 
Folding., M. Okumura, S. Shimamoto, and Y. 
Hidaka , Current Protocols in Protein Science, 
76, 28.7.1-28.7.13 (2014) 

Folding of Peptides and Proteins: Role of Di-
sulfide Bonds, Recent Developments. 
Y. Hidaka and S. Shimamoto BioMolecular 
Concepts, 4(6), 597-604 (2013) 
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Structural studies on proton/protonation of the protein molecule.
Yukio Morimoto
morimoto@rri.kyoto-u.ac.jp

Effects of positively charged redox molecules 
on disulfide-coupled protein folding 
M. Okumura, S. Shimamoto, T. Nakanishi, Y. 
Yoshida, T. Konogami, S. Maeda, and Y. 
Hidaka 
FEBS Letters, 586(21), 3926-3930 (2012) 

Disulfide-coupled protein folding: Looking 
back, Looking forward (Invited Organizer) 
Y. Hidaka 
FEBS Journal, 279(13), 2261-2261 (2012) 

Chemical Method for investigating disul-
fide-coupled peptide and protein folding 
M. Okumura, S. Shimamoto, and Y. Hidaka 
FEBS Journal, 279(13), 2283-2295 (2012) 

Stem-forming regions that are essential for 
the amyloidogenesis of prion proteins 
M. Saiki, Y. Hidaka, M. Nara, and H. Morii 
Biochemistry, 51(8), 1566-1576 (2012) 

Acceleration of Disulfide-Coupled Protein 
Folding Using Glutathione Derivatives 
M. Okumura, M. Saiki, H. Yamaguchi, and Y. 
Hidaka  
FEBS Journal, 278(7), 1137-44 (2011) 

Fiber Formation of a Synthetic Spider Pep-
tide Derived from Nephila Clavata 
Y. Hidaka, K. Kontani, R. Taniguchi, M. Saiki, 
S. Yokoi, K. Yukuhiro, H. Yamaguchi, and M. 
Miyazawa  
Biopolymers, 96(2), 222-227 (2011) 

 11



再発悪性脳腫瘍に対するほう素中性子捕捉療法の臨床研究

（大阪医科大学がんセンター、同脳神経外科
1
、京大原子炉実験所粒子線腫瘍学研究センター

2
） 

○宮武伸一、川端信司 1、平松亮 1、黒岩敏彦 1、鈴木実 2、小野公二 2

１はじめに：再発悪性神経膠腫に対する BNCT は優れ

た治療効果を示すことを報告してきた(1)。一方です

でに full dose の X線治療を受けており、細胞選択

性を有する BNCTと言えど、正常脳のある程度の被爆

は 避 け ら れ ず 、 脳 放射 線 壊 死 (RN)や 症 候 性

pseudoprogression(PsPD)が大きな問題となる。(2)

われわれはこれら病態に対して VEGF の抗体製剤で

あり、抗血管新生薬である Bevacizumab(BV)を積極

的に利用してきたので(3,4)、その治療効果を報告す

る。 

２．2009 年までに BNCT で加療した再発悪性グリオ

ーマ 22 例に対して、全生存期間を JCO の RPA 分類

により JCO の original data と比較した(4)。全生存は

JCO の data より顕著な延命を示し、ことに予後不良

群でその差は大きかった。

しかしながら、多くの症例で脳放射線壊死が問題と

なった。その後の症例で脳放射線壊死に対して BV
を使用した症例を Fig.1 に示す。JCO の分類によれば、

RPA class 3 に分類され、平均余命が 3.8 ヶ月と予想

された症例である。BNCT10 ヶ月経過時点で脳浮腫

の悪化をきたしたが、F-BPA-PET によれば腫瘍の悪

化ではなく脳放射線壊死と診断された。最終的には

BNCT28 ヶ月後に死亡されたが、顕著な余命改善を

認めた。

以上の結果を踏まえ、以下に新規プロトコルを紹介

する。

３．再発悪性神経膠腫に対する新規プロトコル
Ava-Boron 
上述のごとく、再発悪性グリオーマは既に 60Gy程度

の X線照射が先行され、細胞選択的な粒子線治療で

ある BNCTといえども、RNや症候性 PsPDが必発であ

る。これら病態に BVが有効であるので、BNCT直後

から BVを併用することで RNや PsPDの出現自体を防

ぎ、かつ抗腫瘍効果をも期待した臨床試験を 2013年

より TMZ(標準治療化学療法剤)不応性の再発悪性ぐ

りオーま 7 例に対して行っている。その代表例を

Fig.2 に提示する。再発時 BNCT照射後 17ヶ月が経

過しているが、RN,PsPD双方とも出現せず、主訴で

あった痙攣発作も抑制され、腫瘍の再発も認めてい

ない。 

 現在まで他の 6例も含めて、RN,PsPD 双方とも出

現していない。 

参考文献
[1] S. Miyatake, et al., J Neuro-Oncol 91 (2009) 

199-206  
[2] S. Miyatake, et al., Neuro-Onocology 11. 

(2009).430-436 
[3] S. Miyatake, et al., Neuro-Onocology 15. 

(2013).650-655.  
[4] S. Miyatake, et al., Radiation Oncology 9, (2014) 6

Clinical study of BNCT for recurrent malignant brain tumors 
Shin-Ichi Miyatake, Shinji Kawabata, Ryo Hiramatsu, Toshihiko Kuroiwa, Minoru Suzuki and Koji Ono 
Neu070@poh.osaka-med.ac.jp 

(T2)
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局所腫瘍制御と転移抑制を同時に目指す治療法開発のためのがん微小環境解析と 

その応用 （平成 24～26年度プロジェクト研究課題成果報告） 

（京大原子炉、岐阜薬科大薬 1、京大医学研 2、放医研 3、広島国際大薬 4、大阪市大工 5、徳島大ソシオテクノ
サイエンス 6、北大獣医学研 7、国立がん研セ 8、筑波大医脳外 9、筑波大放腫 10）○増永慎一郎、永澤秀子 1、
原田浩 2、平山亮一 3、笠岡 敏 4、長崎健 5、宇都義浩 6、安井博宣 7、益谷美都子 8、中井啓 9、松本孔貴 10

１．はじめに 

治療対象となる腫瘍内の低酸素領域、腫瘍細胞の

増殖状況、癌幹細胞分画の存在の可能性の検索など

の腫瘍内微小環境の解析を組織的に進め、得られた

所見に基づき、悪性腫瘍制御を目指す治療法開発に

応用することを目的とした。代表者のこれまでの研

究結果では、低酸素領域、休止期腫瘍(Q)細胞領域の

悪性腫瘍細胞の制御は従来の癌治療法では非常に困

難であり、現在施行される癌治療施行後の再発の大

きな原因の一つとされる。これらの領域の腫瘍細胞

を少しでも効率的に制御できる中性子捕捉療法

(BNCT)を含む各癌治療法の改良、最適化を目指した。

特に BNCT では、従来の 10B 化合物からの 10B が極

めて分布しにくく、再発・再増殖の原因ともなって

いた低酸素領域、Q 細胞領域への分布を目指す低酸

素指向性 10B 化合物開発も積極的に継続した。また

腫瘍へのターゲッティングを駆使する 10B 化合物開

発研究班も順次加え、生存率に大きく影響する各治

療法の転移抑制効果に関する解析も平行して進めた。 

２．各研究班の研究成果 

2-1. 腫瘍内特定細胞集団の制御と転移抑制をも目指

す癌治療(特に BNCT)の最適化 (増永) 

遠隔転移抑制効果及び Q 腫瘍細胞に対する殺細胞

効果も加味した局所腫瘍制御効果を同時に評価でき

る in vivo 動物実験アッセイ系に関しては、ほぼ確立

でき、従来の γ 腺照射だけでなく、ベバシツマブ併

用 γ腺照射、臨床現場で用いられる sodium borocaptate 

-10B (BSH)または L-para-boronophenylalanin-10B (BPA)

を用いた BNCT 後の局所腫瘍制御及び局所腫瘍から

の遠隔転移能に関して解析された。ベバシツマブの

併用では、局所腫瘍内の急性低酸素細胞分画が解除

され効率的に酸素化され、その結果、局所腫瘍から

の肺への遠隔転移能も抑えられることが判明した。

BSH または BPA を用いた BNCT では、局所腫瘍制

御のためには、慢性低酸素細胞の多い Q腫瘍細胞に

より効率的に分布できる BSH を使用する方が、遠隔

転移能の抑制のためには、急性低酸素細胞分画に比

較的よく分布可能なBPAを用いる方が有用であった。

局所腫瘍の制御には BSH-BNCT が、局所腫瘍からの

遠隔転移抑制には BPA-BNCT が有用であり、疾患全

体の制御・治癒のためには、BSH と BPAの両者を使

用する BNCT が有望であろうと思えた。 

低温度温熱処置を併用した低酸素細胞毒の

Tirapazamin 投与を γ線照射と組み合わせた際、及び、

DNA 依存性タンパクリン酸化酵素を抑えるウォル

トマニンの分割投与を γ線照射に組み合わせた際の、

遠隔転移抑制効果及び Q腫瘍細胞に対する殺細胞効

果を加味した局所腫瘍制御効果が解析された。低温

度温熱処置と Tirapazamin 投与を併用した際には、連

続的 Tirapazamin 投与に低温度温熱処置を組み合わ

せると、遠隔転移抑制効果及び Q腫瘍細胞に対する

殺細胞効果を加味した局所腫瘍制御効果が最も高か

った。分割ウォルトマニン投与を γ 線照射に組み合

わせた際には、局所腫瘍内の急性低酸素細胞分画が

解除され効率的に酸素化され、その結果、局所腫瘍

からの肺への遠隔転移能も抑えられることが判明し

た。さらに、ベバシツマブを併用する BSH または

BPAを用いた BNCT後の局所腫瘍制御及び局所腫瘍

からの遠隔転移能に関して解析され、ベバシツマブ

の併用はさらに遠隔転移能抑制に貢献し得る可能性

が示された。 

局所腫瘍内の Q 腫瘍細胞分画内のさらに酸素化さ

れた分画の γ 線照射に対する感受性を選択的に検出

する手法も確立した。この細胞分画の感受性といわ

ゆる癌幹細胞との類似性を検討したところ、休止性、

DNA損傷からの回復能の高さ、の２点では共通性が

認めらたが、低酸素環境に存在するという癌幹細胞

の特性には合致しなかった。これらの感受性の変化

は高線エネルギー付与放射線の加速炭素イオン線ビ

ームの照射で効率よく抑えられた。また、10B化合物、

特に BPAを用いた中性子捕捉反応では、Q腫瘍細胞

分画内のさらに酸素化された分画の感受性を効率よ

く高めた。さらに γ 線照射直後にウォルトマニンを

投与すると、酸素化 Q 腫瘍細胞分画の DNA 損傷か

らの回復を非常に効率よく抑えた。 
10B を含む中性子捕捉化合物の腫瘍における

compound biological effectiveness (CBE)値の大きさに

及ぼす中性子捕捉化合物の種類及びその投与濃度に

関する解析を行った。その結果、CBE 値は、全腫瘍

細胞よりも休止期細胞において、BSHより BPAを使

用した際に大きい事が判明した。さらに、投与濃度

が高くなるにつれて、CBE値は小さくなり、BSH よ

り BPAを使用した際にこの傾向が顕著になった。腫

瘍内不均一性により依存して分布する中性子捕捉化

合物の CBE値は変化しやすい事が判明した。 

2-2. 低酸素微小環境を標的とするボロンキャリアの

開発 (永澤) 

我々は、がん微小環境を標的とするボロンキャリ

アの開発を目指して、ホウ素クラスターを基盤とす

る分子設計を行っている。まず GPCR モジュレータ

ー作用を有するリポ化ペプチド、pepducin の構造に

着目し、細胞内透過のメカニズムを解明して、薬物

送達キャリアに応用することを目指して、研究を行

った。pepducin の細胞膜透過を可視化するために、

(PJ3)
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FRET システムを導入した pepdusin 蛍光プローブを

設計合成した。本分子は、pepducin のリポ化ペプチ

ドにジスルフィドリンカーを介して、蛍光団フルオ

ロセインと消光団ダブシル基が結合されている。

MCF7 細胞に投与したところ、膜にアンカリングし

た後、フリップ運動して細胞内に移動し、その後細

胞内のグルタチオンによってジスルフィド結合が切

断され、蛍光団のフルオロセインを細胞質に放出す

る様子を共焦点顕微鏡で捉えることに成功した。こ

の結果において、フルオロセインは陰イオン性色素

で通常は膜透過性を持たないことから、本システム

により、膜透過性を持たない陰イオン性、ホウ素ク

ラスターを細胞内に送達できると考え、細胞膜透過

性 pepducin 結合 BSH の開発を行い、BNCT 効率を

向上させるため、膜透過能のない BSHに直接膜透

過ビークルであるリポペプチドを結合させること

によって BSH の細胞内送達を目指している。 

2-3. 低酸素誘導性因子(HIF-1)を活性化する新規遺伝

子の探索と機能解析、および局所腫瘍制御への

展開 (原田) 

腫瘍内低酸素領域に局在するがん細胞は、低酸素

誘導性転写因子（HIF-1）を活性化して血管新生誘導

能や、転移・浸潤能、さらには治療抵抗性を獲得す

ることが知られている。HIF-1 はがん治療における治

療標的として認識されているが、有効な治療法は未

だ確立されていない。この様な背景の中で我々は、

遺伝学的な独自のスクリーニング系を活用して、

HIF-1 を活性化する新規遺伝子としてイソクエン酸

デヒドロゲナーゼ 3・（IDH3・）、Ubiquitin C-terminal 

hydrolase-L1（UCHL1）、および Lymphocyte antigen 6 

complex, locus E (LY6E)を同定している。本研究では、

IDH3・が HIF-1 を活性化する作用機序と、その治療

標的としての有用性を検証すべく実験を行った。ま

ず、細胞生物学実験を通し、IDH3・の過剰発現によ

って VEGF など種々の HIF-1 下流遺伝子の発現が転

写レベルで誘導されることを確認した。逆に IDH3・

の発現をノックダウンした場合、HIF-1 遺伝子と

HIF-1 下流遺伝子の低酸素依存的な発現が抑制され

ることを確認した。内在性の IDH3・を安定にノック

ダウンした移植腫瘍の中では腫瘍血管密度が有意に

低下し、腫瘍増殖速度が遅延した。Micro Array Da-

tabase 解析システムを利用することで、“肺がん・乳

がん・卵巣がん患者の腫瘍内 IDH3・発現量”と“腫瘍

切除後の生命予後不良”とが相関することを見出し

た。以上の結果から、IDH3・が HIF-1 の活性化を介

して腫瘍増殖能を促進する重要な因子であり、新た

な治療標的となり得ることが示された。 

2-4. 中性子捕捉反応における細胞致死機構の放射線

化学的解析 (平山) 

我々は重粒子線がもたらす高 relative biological ef-

fectiveness (RBE)が放射線の直接作用に強く起因す

ることを既に明らかにした。さらに、この実験で用

いられた重粒子線は加速器によって提供されたもの

であるため高エネルギーであるが、そのエネルギー

を減少させていくと放射線の作用として間接作用よ

りも直接作用が細胞致死機序の主要因となり、RBE

もエネルギーの減少に伴い上昇することを確認して

いる。熱中性子との核反応によって生じる α 粒子と

Li 原子核はエネルギーがそれぞれ 1.47 MeV と 0.84 

MeV と非常に低エネルギーのため、これらの粒子線

の細胞致死機序は直接作用によることが予想される。

そこで我々は 10Bから発生する α粒子と Li原子核が

もたらす細胞致死機序の機構解明について放射線作

用別に解析し、ホウ素中性子捕捉反応がもたらす高

いRBEを放射線作用の観点から明らかにすることを

目的とする。中性子線に対する HSG細胞の細胞生存

率曲線は線量に対して直線的に減少する傾向を示し、

X 線とは異なる線量効果関係を示した。10%細胞生

存率を示す線量（D10）は、BPA未処理で 2.8Gy、1、

5 および 25 µg/ml 処理群で 1.7、1.0 および 0.2Gyで

あった。X線に対する HSG 細胞の D10は 4.7Gyであ

るので、中性子線の RBE は 1.7、さらに中性子捕捉

反応による RBE は最大で 19.9（25 µg/ml BPA処理）

であることがわかった。この結果から、BNCR にと

もなう低エネルギー粒子線は大きい細胞致死効果を

示し、BNCT が癌治療に有効な治療法であることが

基礎研究の観点から示唆された。 

2-5. ヒアルロン酸修飾メラノーマ標的化ボロン送達

システムを用いた中性子捕捉療法の開発 (笠岡) 

ヒアルロン酸が持つ高い生体適合性と、腫瘍細胞

が低電圧環境(LEF)では水素イオン濃度上昇に起因

した腫瘍細胞膜表面に豊富に存在するアニオン脂質

の膜構造変化に伴い、エレクトロエンドサイトーシ

スが引き起こされることを利用したBSH結合ヒアル

ロン酸ナノパーティクル(B-HA-NP)の BNCT への応

用研究をおこなった。B-HA-NP 存在下でエレクトロ

ポレーションを行い LEF(20 V/cm)下に細胞をおくと、

細胞内のホウ素濃度は 1.9～4.2 倍に上昇した。さら

に、京大原子炉において熱中性子を照射したところ、

高分子量の B-HA-NP においてエレクトロポレーシ

ョン併用による高い抗腫瘍効果が認められた。 

2-6. メラノーマ中性子捕捉療法への適応を目指した

薬剤送達システムに関する研究 (長崎) 

悪性黒色腫（メラノーマ）はメラノサイトががん化

することによって生じるがんである。このメラノー

マは予後の悪いがんとされており、進行すると外科

手術や化学療法では治療困難とされている。そこで

従来、メラノサイトに対して特異的な親和性を有す

ると云われているコウジ酸をメラノーマに対するリ

ガンドとして用いたメラノーマ細胞に対する効率的

なホウ素デリバリーシステムの構築を目指した。コ

ウジ酸構造にホウ素クラスターであるカルボランを

修飾した CKA を用いて BNCT 用ホウ素薬剤として

の評価を行った。難水溶性化合物であるＣＫＡをヒ

ドロキシプロピル-β-シクロデキストリン（HP-β-CD）

を用いて効率的に水溶化することに成功した。得ら

れた水溶液の細胞障害性評価よりB16BL6 (マウスメ

ラノーマ細胞)選択性を有することが明らかとなっ

た。メラノーマ選択的な取り込みはコウジ酸構造に
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依存することを競合阻害実験により確認した。CKA

のカルボランを認識する抗体を用いた免疫染色によ

って細胞内動態を観察した結果、CKAの核集積性を

見出した。さらに、CKA の HIF-1 発現抑制作用も確

認することに成功した。メラノーマ担がんマウスに

対して尾静脈投与後の体内動態評価を行い、腫瘍へ

の集積性を確認後、中性子照射を行い、BNCT 効果

を評価した。L-BPA と同程度あるいはそれ以上の延

命効果を達成した。今後、CKAの安全性評価を行う

と共に、細胞死メカニズムや細胞周期と薬効の相関

性などを精査し、メラノーマ選択的 BNCT 薬剤とし

ての基礎データの蓄積を進めていく予定である。 

2-7. ホウ素を有する低酸素サイトトキシンの分子設

計・合成と機能評価 (宇都) 

糖尿病患者の症状の悪化や心臓疾患やアルツハイ

マー病に関与している最終糖化物（AGE）に対する

NDT 薬剤としてボロントレースドラッグ UTX-51 を

分子設計・合成し、熱中性子照射による糖化 BSAの

破壊能を評価した。また、低酸素選択的薬剤である

Tirapazaminをリードとして TX-2137および TX-2137

ボロン酸誘導体を分子設計・合成し、抗腫瘍効果お

よび抗転移能を評価した。AGE モデルである糖化

BSA を標的とする NDT 評価の結果から，化学的手

法だけでは困難であった凝集タンパク質の破壊を可

能とし，糖化 BSA を標的とするボロントレースドラ

ッグUTX-51はNDT薬剤になりえることが期待でき

る．また、TX-2137 は抗癌剤・抗転移剤として有望

であり、TX-2137 ボロン酸誘導体に熱中性子捕捉能

が認められれば優れた BNCT 薬剤として期待できる。 

2-8. 放射線照射による腫瘍細胞の浸潤能に与えるバ

イスタンダー効果に関する研究 (安井) 

固形腫瘍内には血管からの距離に依存して起こる

慢性低酸素とは異なり、周期的に低酸素-再酸素化サ

イクルを繰り返す間欠的低酸素領域が存在すること

が分かってきた。またこれまでの研究によって、間

欠的低酸素曝露が慢性低酸素に比べ血管新生や遊走、

浸潤といったがんの悪性化を引き起こすことや放射

線感受性を低下させることも明らかになってきてい

る。照射前の酸素環境がもたらすがん細胞の放射線

感受性を様々な程度の生物効果を有する放射線を用

いて評価することは、がん微小環境の制御に関する

理解を深める上で重要である。BNCT 処置および X

線照射する際に、間欠的低酸素によるプレコンディ

ショニングを行っておくと細胞の増殖能にどのよう

な影響を及ぼすかを検討した。その結果、X 線では

間欠的低酸素で曝露した細胞で有意な細胞生存率の

上昇が観察され、放射線抵抗性が獲得されているこ

とが示唆された。一方で、BNCT 処理後の細胞では

この上昇が観察されなかったことから、低 LET 放射

線治療で抵抗因子となりうる間欠的低酸素環境に対

しても BNCT 療法が有望であることが示唆された。 

2-9. BNCT に対する悪性腫瘍の応答性解析 (益谷) 

ホウ素中性子捕捉療反応(BNCR)後のがん細胞の

応答を治療奏功性と副作用の点から明らかにする目

的で網羅的遺伝子発現解析及びプロテオーム解析を

行った。BNCR は京大原子炉において、中性子線照

射を行い、ホウ素化合物として BPAを用いた。BPA

存在下で中性子線照射を行った 24 時間後の SAS 細

胞において、細胞死としてアポトーシスに伴う

caspase3 の切断が認められた。mRNA 発現解析では

細胞死、転写因子の他、炎症反応関連因子の発現増

加が認められた。プロテオーム解析の結果、DNA修

復、RNA制御、ミトコンドリア関連タンパク質の他

に小胞体局在性の小胞融合関連タンパク質の変動が

顕著に認められた。しかし、このタンパク質の mRNA

レベルでの発現変動は認められず、培養上清への顕

著な漏出は、認められなかった。他の変動を示した

タンパク質についてもmRNA発現レベルでの顕著な

変動は認めなかった。トランスクリプトーム解析の

結果、BNCR 後に培養上清中で上昇が認められた因

子について解析を行ったところ、照射 24 時間後に

DAMPs (Damage-associated Molecular Patterns)分子と

して知られる high-mobility group box 1 や炎症応答関

連因子 colony stimulating factor 2 等の増加が、ELISA

法により検出された。従ってこれらの炎症関連因子

の動態が早期の BNCT の応答に関連する可能性が考

えられる。 

2-10. 新規化合物および細胞内濃度変調を用いた中

性子捕捉反応による細胞生存試験および腫瘍

増殖抑制効果 (中井) 

新規ホウ素化合物は i) ホウ素 lipopeptideおよびま

く通過ドメインを結合した lipopeptide誘導体 ii) BSH

含有脂質から作成した liposome iii) ガドリニウムを

内封した金属フラーレン Gd@C82、いずれも腫瘍集

積（EPR 効果）をみとめ、BSH BPAに比較して抗腫

瘍効果が高い傾向にあった。CT26および U251を用

いた細胞実験を、BSH および天然組成 Gd-DTPA を

用いて行った結果、Gd-DTPA の 5μg/mL 添加によっ

て、survival fraction でおよそ 10%と相加効果の傾向

を示した。環状プラスミドと、電気泳動法を用いた

DNA二重鎖切断評価方法を開発し、ホウ素溶液中で

の切断頻度を計測した結果、10B 濃度 100μg/mL,10B

線量および物理線量が 200Gy相当であるとき、その

値は 1.9-3.4%であった。 

2-11. ヒト乳癌及び膵臓癌由来細胞に対する BNCT

の抗腫瘍効果と転移能抑制効果の検討 (松本) 

平成 26 年度下半期からの参加で原子炉運転期間

がなく、原子炉利用実験の施行が不可であった。 

Analyzing tumor microenvironment and exploiting its characteristics for controlling malignant solid tumors and distant metastatic 

potential

Shin-ichiro Masunaga, Hideko Nagasawa, Hiroshi Harada, Ryoichi Hirayama, Satoshi Kasaoka, 

Ken Nagasaki, Yoshihiro Uto, Hironobu Yasui, Mitsuko Masutani, Kei Nakai and Yoshitaka Matsumoto 

smasuna@rri.kyoto-u.ac.jp 
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原子力・BNCT・・・・そして 
－－理 学・工 学・・・・人間学－－

（京大原子炉）○古林 徹 

１．はじめに 

定年時の特別講演で、何をお話するのが良いか、

迷いました。私の世代では、特に珍しいという訳で

はありませんが、それでも大学の平均的な研究者と

は少し違う経歴を私は持っています。それ故に、個

人的な研究、教育、管理の思い出や、研究業績をお

話するだけでなく、今までの実体験を通じて身につ

いた「ものの見方や考え方」などをお話する事は、

先ゆくものの役割であると思いました。私自身、未

熟で発展途上でありますので、口幅ったい感じは拭

えませんが、定年という区切りを迎えることから、

後からくる方々に「少しでも参考になることをお伝

えしたい」という気持もあります。

私は、東京工業大学・理学部・応用物理学科を卒

業した 1972 年 4 月から、「京大臨界集合体（KUCA）

建設の助っ人を 2 年間だけする」という約束で実験

所に来ました。卒業間際で就職も進学も決まってい

なかった 3 月中旬に、柴田俊一先生の面接を東京で

受け、その場で「来週から来てください」と言われ

たことを思い出します。2 年間限定であり「実家に

近づくので良いか」という軽い気持で、考えを整理

する間もなく慌ただしく引っ越しました。その後の

展開には、人生の不思議さを感じています。2 年間

の技術補佐員の後、技官、教官、教員とそれぞれの

職位や職種、その呼び方は変わりましたが、原子炉

実験所に来て 43 年になります。紆余曲折を経ながら

も、研究面では畠中坦、三島豊両先生と出会い、ホ

ウ素中性子捕捉療法（Boron Neutron Capture Therapy: 
BNCT）の物理工学を一筋にさせていただいたこと

に対して、心よりの感謝の意を表します。

特別講演では、その時々に感じました印象に残る

体験などのお話をさせていただければと思います。

２．研究、管理、教育 

大学の研究者の仕事は、研究と教育が中心ですが、

私の場合は、これに KUCA と京大研究炉（KUR）

の保守管理業務が加わりました。

表 1 43 年間の研究経過の概要 
期 間 研 究 内 容

1972～1973 熱中性子領域の結晶性物質の全断面積の測定 
1972～1976 臨界実験装置を用いた基礎研究 
1972～1990 医療用低 γ線熱中性子照射場の開発 
1972～1983 熱中性子捕捉療法に関する熱中性子照射技術の開発 
1973～1983 BNCT に関する細胞レベル吸収線量評価の理論的検討 
1973～1988 熱中性子遮蔽材の開発 
1975～1980 LiF タイルのトリチウム保持力に関する研究 
1976～1987 熱中性子及び核分裂中性子の医学・生物学利用に関する研究 
1978～1992 即発 γ線測定法による生体中の ppm オーダ 10B 濃度測定法の開発 
1981～1987 ビーム状熱中性子入射時の生体内熱中性子束分布の研究 
1983.7.31   工学博士[原子炉熱中性子の医学生物学利用に関する物理工学的基礎研究] 
1983～1995 原子炉 BNCT 照射システムの研究開発 
1990～1998 ハイパー熱中性子及び熱外中性子照射場に関する基礎研究 
1990～2000 SPECT 法による同時線量測定評価システムに関する基礎研究 
1992～1996 ガドリニウム熱中性子捕捉療法に関する物理工学的基礎研究 
1996～2000 熱中性子及び熱外中性子照射場の医学生物学利用に関する基礎研究 
1998～2006 7Li(p,n)7Be しきい値近傍中性子の BNCT 照射場に関する基礎研究 
2007～   液体リチウムターゲットを用いた加速器 BNCT 照射システム開発

内容の粗密はありますが 43 年間の研究の概要を

表 1 に示します。大学時代は理学的な発想の話が中

心でしたが、KUCA の建設準備の打ち合わせ会議の

席上で「お前の話には現実味が無い」と指摘された

時に、初めて理学と工学の違いを意識させられまし

た。これ以降、何事にも「実用化」を意識して取り

組みました。私の研究者人生の前半の華は、原子炉

を用いた BNCT の物理工学の研究によって、論文博

士を取得した 33 歳までと思います。後半の華は、加

速器 BNCT 照射システム開発であり、中でも
7Li(p,n)7Be しきい値近傍反応中性子の直接利用法の

成立性の研究、実用的な長寿命液体リチウム中性子

発生ターゲットの開発でした。

管理業務の概要を表 2 に示します。KUCA の建設

作業、KUR の運転保守管理、京大 2 号炉建設の準

備作業、そして、研究と管理が複合した業務であっ

た KUR 重水設備の復旧とその医学利用設備への改

造、が主なものでした。

表 2 管理業務の概要 
臨界集合体(KUCA)の建設関係、運転、保守管理 

1972～1974  制御機器の設計検討、建屋建設立会、導入機器の検査 
1974～1976  KUCA 保安指示書整備、初期特性測定のための運転 
1977～1988  KUCA の運転及び設備の保守管理 

研究炉(KUR)の運転、保守管理 
1972～1974  KUR の運転補助 
1974～1997  KUR の運転、計画、保守管理 
1998～2002  KUR 主任技術者、KUR 用燃料計量管理責任者 

京大 2 号炉建設の準備及び設計検討 
1977～1980  医療照射場及び重水反射体容器の設計検討 
1978～1980  設計及び工事の方法の申請 

KUR 重水設備の復旧と医学利用設備への改造 

1988～1989  重水タンクの漏水復旧作業 (1 階部) 
1990～1991  重水給排水設備の改造 (地下部) 
1992～1997 医学利用専用中性子照射設備への改造 (1 階部)

私にとっては、宝物のような貴重な経験となった

改造後の重水中性子設備の概略図を図 1 に示します。

この改造によって、設備の安全性、医療用中性子照

射場の性能向上、そして原子炉連続運転中の医療照

射を可能にした利便性の向上、を実現しました。

図 1  医療照射専用 KUR 重水中性子照射設備 

(S1)
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教育の概要を表 3 に示します。大学院での講義と

学位の指導及び補助が中心でした。また、外国で講

義をする機会も与えられました。
表３ (1) 大学院での講義 (2) 学位指導と補助 

期  間 講 義 の 名 称 種類 人数 期 間
1989.4 - 93.3 原子炉実験特論 修士 13 1981～2005
1994.4 - 97.3 中性子源工学特論 博士 6 1986～2007
1997.4 - 01.3 放射線医学物理特論  (3) 外国での講義
2002.4 - 04.3 先進中性子源工学特論 The 2001 Frédéric Joliot/ 

Otto Hahn Summer School 2004.4 - 14.3 放射線医学物理学特論

教えることの喜びや楽しみという、とても貴重な

体験をさせていただきました。講義をユニークなも

のにするための工夫の一端を表 4 に示します。 
表４ 大学院講義の方針と雑談

[方針］医学物理工学の研究経過を通じて次のことを伝える 
(1) ものの見方、考え方、アプロ―チの仕方など。 

a) 時 間：過去、現在、未来
b) 空 間：地域、日本、世界、宇宙（1～4 次元、n 次元） 
c) 人 間：技術、芸術、学術、思想文化など

(2) 人類の生き残りに不可欠な条件 
① エネルギー：再生可能な利用技術（太陽システムの活用）
② 食料の供給：バイオテクノロジー＋エネルギー
③ 環境の保全：オゾン層、大気温暖化、水質

[雑談] 1 回の講義に 3 つの雑談を入れる 
1) 理学と工学の違い（概念から実用へ）
2) 楽しい仕事（設計，実験，確認など）夢を持つことの大切さ
3) 地底探検（研究者，開拓者としての心構え）
4) ピラミッド（仕事，人間関係等の位置付け）
5) 自分の乗ったじゅうたんの上げ方（ポスト）
6) 決心することの大切さ（実行への第一歩）未来に対する責任
7) 「3」という数字の不思議 
8) 博士課程への進学は、研究者という就職
9) 「10%」は変化の入り口 

10) 人生における競争相手は、年齢 N ± N/10 の範囲 
11) 若さの保ち方（感動する心の大切さ）若竹のような勢い
12) 流れがある見方（時間，社会の変化）（相対的見方）
13) 崖や山の登り方（問題解決のアプロ―チ） 
14) 情報の力（独占ではなく共有）
15) 神に近付こうとする人類（独立へのもがき）

３．原子力から BNCT へ 

中学時代に聞いた、日本のエネルギー問題を解決

することに貢献できると思って、入所 4 年までに原

子炉主任技術者と核燃料取扱主任者の国家資格を取

得しました。しかし、関係させていただいた BNCT
の魅力にひかれて、迷った末に、その物理工学研究

に進む決心をしました。今にして思えば、その時の

自分の周辺状況と、表 5 の BNCT の歴史から、そう

なった必然性もあったように感じます。

４．夢の中で研究三昧 

 私は、原子力の医学利用を通じて、原子力の平和

利用を側面から推進しているという意識が強くあり

ました。1972 年当時は、原子力発電の実用期に入り

始めた時期であり、原子力は「安価で安定したクリ

ーンなエネルギー源」という「夢」を見られた世代

と言えると思います。夢の通りの原子力利用システ

ムとバイオテクノロジーと組み合わせれば、「人類の

最重要課題である、世界の食糧問題の解決に繋がる

道が見える」と感じていました。

研究者として幸運だったのは、この時期が BNCT
の黎明期であったことです。多くの重要な研究課題

が手つかずであったし、関係する人も少なかったこ

とから、大きな研究課題に取り組めた時代でした。

その証拠の一例ですが、学位を取得した 1983 年の

10 月に、第一回中性子捕捉療法国際研究集会が米国

のボストンで開かれ、学位で取り扱った 2 つの研究

課題が旅費付で招待講演に選ばれて参加できたこと

があります。この学会は 1985 年、1988 年、その後

は 2 年毎に開かれて、2014 年に第 16 回目を迎えま

した。第一回から全てに出席している人は、ドイツ

の Detlef Gabel 氏と私だけですので、大変光栄なこと

と感じています。

５．パラダイムシフト 

パラダイムシフト（paradigm shift）の定義から少

し外れますが、ここでは個人として「想定していな

かったことへ劇的に変化すること」とします。

最初のシフトは、2 年間限定の約束が延長されて

実験所に残れたことです。

次は、内容は省略しますが、1979 年前後の 2 号炉

の準備作業から博士号取得までの間にありました。

その次は、1988 年に起こった熱交換器の不具合と

KUR 重水設備からの重水漏れでした。それまで計画

通りに順調に運転してきた KUR がこの時初めて 1
年半ほど停止しました。私は、重水設備の復旧作業

の担当責任者に、それまで設備の管理などしていな

かったにもかかわらず抜擢されました。理由は「関

係者の中で最大の愛着を持っているから」というこ

とでした。復旧作業は 9 月から始まり、結果的に翌

年の 4 月に終わりました。この期間中に、丁度 39 歳

の誕生日の日付で、技官から講師へ昇格しました。

研究者として研究の仕事に打ち込めるという喜びと、

責任がある管理的な仕事が増えるという予感の板挟

みから、少し複雑な心境になりました。勿論、重水

設備を復旧しないと KUR の運転が再開できないこ

とから、大きなやり甲斐も感じていました。

次は、1995 年 1 月 17 日の阪神淡路大震災に関連

していました。それまで大きな地震が無かったこと、

予想を超える揺れの大きさ、そして大都市神戸の被

害の大きさには大きなショックを受けました。しか

し、「何が起こるか分からない」と実感したことは、

当時の私とっての最大関心事であった重水設備改造

予算絡みの関係で起きました。1992 年から先行的に

業者と設計検討を行い、設計及び工事の方法の申請

準備を進めてきた結果、1994 年度に要求の半分ほど

表 5 ホウ素中性子捕捉療法の概略の歴史 

（第 1 期：米国における原子炉熱中性子を用いた試験検討） 
1936  米国の物理学者が中性子捕捉療法の原理を提唱 
1940-50 米国で加速器中性子を用いた細胞や小動物を用いた基礎データ収集 
1951-61 米国の研究炉を用いて Sweet らが 63 例の試験治療を実施 
1962-93 結果が思わしくなく、基礎研究中心で推移

（第 2 期：日本における発展） 
1968    脳腫瘍に対する日本で最初の治療が畠中らにより日立炉で実施
1970    京大炉での物理工学的基礎研究及び動物を用いた基礎実験が始まる
1973    京大炉で中性子照射場を医療用熱中性子照射場へ改造する方法を確立
1977    武蔵工大炉を医療専用炉に改造。定常的に治療照射が可能に。
1983    京大炉で即発 γ線測定法によるホウ素濃度分布測定法確立 
1987    京大炉、武蔵工大炉を使用して三島らが世界初のメラノーマ治療実施
1990    京大炉、原研 JRR-2 を用いた治療照射がスタート。治療チーム増加

（第 3 期：世界的な再評価と熱外中性子利用） 
1983    第一回中性子捕捉療法国際研究集会(米国、欧州連合、日本が主導) 
1988-91 米国 MIT、BNL、欧州連合 Petten に熱外中性子照射場設置 
1994-99 米国の BNL と MIT で相次いで熱外中性子を用いて治療再開 
1996    京大炉、重水熱中性子設備改造（熱外中性子利用も可能に）
1997-02 欧州連合 Petten で、熱外中性子を用いて治療開始 
1999    原研 JRR-4 を用いた定常的な治療照射がスタート 
1999-12 フィンランド(1999)、チェコ(2000)、スウェーデン(2001)など治療開始

（第 4 期：加速器を用いた身近な放射線治療法への脱皮） 
2000 世界的に加速器 BNCT 照射システムの実現の機運が高まる。 
2005  加速器 BNCT システムの実用化開発プロジェクトが日本主導で開始 
2012  加速器 BNCT システムを用いた世界初の治療が京大原子炉で開始

 17



でしたが改造予算が付き、年末の補正予算を上乗せ

して実施する計画でした。年末の補正が見送られた

後に阪神淡路大震災が起こり、年度末の補正予算も

来ないと予想しました。案の定、3 月の年度末の補

正予算も見通しがなく、予算返上に追い込まれまし

た。そのような状況で 5 月に補正予算が付いたとい

う事務からの連絡は、にわかには信じられませんで

したが、その 1 週間後に業者に計画断念を伝え、責

任を取ることを考えていましたので、言い表せない

くらいの安堵と嬉しさを感じました。今までの私の

人生の中の最大の試練であったと思います。

そして、定義通りのパラダイムシフトが、2011 年

3 月 11 日に発生した東日本大震災と、それに続く福

島第一原子力発電所の事故で起こりました。この原

発事故をきっかけに、未解決の技術的な課題、そし

て、政治や、利権絡みの状況を知らされました。こ

のことから、2 つのことを強く意識しました。一つ

は、自分が取り組んでいる課題を原点から見直し、

長所と短所の再検討とその評価をすること、二つ目

は、特に強く意識したことですが、研究や技術開発

に携わる科学者や研究者の社会的な役割や責任でし

た。これ以降、今までの発想と行動を変えようと思

いました。一例ですが、 (1) 科学者として、広い心、

公平、正直（open-mind、fair、honest）を実践するこ

と、 (2) 勇気を持って真実と信じられる情報を発信

すること、を心がけてきています。

６．社会貢献と人間学 

我々の世代は、戦後の理想的な民主主義の環境で、

福沢諭吉の「学問のすゝめ」の中の「天は人の上に

人を造らず人の下に人を造らずといへり」と言う、

人間が平等であることを教え込まれたと思います。

幸い当時はおおらかな大学の雰囲気が充ちていた職

場でしたし、アイデアで勝負できる小集団の研究開

発の中で、私は実に伸び伸びと育てられました。懐

かしく感謝の気持を持って振り返っています。

組織の運用は、理想的には、人としての平等を維

持しつつ、適材適所で役割と権限、義務や責任を分

担しているはずです。しかし、分かるのが遅いと言

われそうですが、現実はそうでないことに気がつい

たのは、重水設備を医療用に改造する前後からでし

た。どこにでもある学閥や、医学界の白い巨塔の問

題が社会的に指摘され、この手の問題は無くなって

いると思っていましたので、理解や納得できないま

ま悶々とした時が過ぎました。2007 年から、「研究

開発の成果を活かして社会貢献したい」と意識して

行動した結果から、人間の本質として無くならない

現象であることを実体験から感じました。現在は納

得するまでには至っていませんが受け入れています。 
工学を通じて社会貢献する場合に不可欠なことは、

「社会を構成している人間の特性や本質を知ること」

にやっと気がつきました。今の私の最大関心事は、

いろいろな角度から人間を知る「人間学」にあると

感じています。

７．まとめ 

人間関係が不得意であったことから理系の方面に

進みました。大学時代までは理学的（哲学的）な発

想と行動が中心でした。実験所に来てからは工学的

な仕事を進めてきましたが、人間関係に馴染めなか

った状態は続いていました。遅まきながら、工学を

通じて社会貢献をしたいと意識した時に、それまで

興味も関心もなかった「人間」について知ることの

重要性を認識しました。独断はお許しいただくとし

て、人間の基本的な 3 つの特性は、「人は自分のこと

しか考えられない」、「人は評価されることだけを行

う」、「人は常に不完全である」と仮定して、これに

「基本的に人は皆それ程変わらない」を加えると、

今までの自分の歴史の中で起こったことは、ほぼ理

解できるし、受け入れられると感じました。このよ

うなこともあり、自分の人生を自分で評価する方法

の一つは、成功か失敗かに関わらず、経験したこと

の数とその密度の積分値であると理解して、これか

らも怯まずに挑戦し続けて行きたいと思っています。 

[謝辞] 

中性子捕捉療法に関する物理工学分野の研究開発

は、全て医学生物学、化学薬学の中性子捕捉療法に

関係した分野と協力関係の上で行われたものであり、

ここで述べた研究成果を得る過程には、多くの方々

の理解と協力がありました。特に、京都大学原子炉

実験所で 40 年を超える期間の研究を実施させてい

ただけたことに大きく依存しています。また、加速

器を用いた実験研究では、広島大学の原爆医学放射

能研究所、液体リチウム液膜流の実験研究では東京

工業大学原子炉工学研究所から多大な便宜を受けま

した。関係した方々に、心より感謝の意を表します。
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[3] 古林 徹、他、「液体リチウムターゲット加速器

BNCT 照射システムの将来性－7Li(p,n)7Be しきい

値近傍反応中性子の利用－」、電気学会論文誌 C, 
134 [9] (2014) 1406-1413. 

[4] 古林 徹、「序文－BNCT の概要および加速器

BNCT 治療システムへの移行」及び「加速器 BNCT
照射システムの特徴と将来性－BNCT の原理から
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集光型中性子共鳴スピンエコー装置と集光ミラー開発の現状

（京大原子炉、京大工 1、高エネ機構２、北大 3、理研 4）○日野正裕、小田達郎 1、吉永尚生、金山雅哉、杉

山正明、川端祐司、遠藤仁 2、山田悟史 2、武田晋 3、古坂道弘 3、細畠拓也 4、森田晋也 4、郭江 4 、加藤純一
4 、山形豊 4、瀬戸秀紀 2

○はじめに

現在、京大―KEK 連携の元、KEK-S 型課題

(2009S07,2014S07)の支援を受け、J-PARC/MLF BL06
ビームラインに中性子共鳴スピンエコー装置群:VIN 
ROSE(The VIllage of Neutron ResOnance Spin Echo 
spectrometers)を建設中である。VIN ROSE は MIEZE
型と NRSE 型という 2 つ特徴の異なるスピンエコー

分光器を持ち、磁性体から生体高分子までの様々な

試料のダイナミックス研究に利用する。2013 年度で

特徴の異なる 2 本の中性子ガイド管からなるビーム

ラインを完成させ、2014 年 4 月に初ビームを受けた。 
ガイド管に利用したすべての中性子スーパーミラー

は京大炉のイオンビームスパッタ装置で製作した。

そして京大炉が維持管理している日本原子力研究開

発機構の研究用原子炉(JRR-3)の C3-1-2-2(MINE1)ポ
ートで開発した MIEZE/NRSE 分光器を移設し、調整

を開始した。

○VIN ROSE のための回転楕円体ミラー

中性子はナノ構造の時間―空間領域の両方をプロ

ーブ出来る希有な粒子であり、中性子スピンエコー

法は空間スケールで 0.1〜100nm の空間領域をピコ

秒～サブマイクロ秒をカバーできる。スピンエコー

法は中性子スピンという自由度を導入し、スピンの

位相を精密制御することで、入射中性子のエネルギ

ー分解能によって測定可能なエネルギー分解能が制

限されること無く、高エネルギー分解能かつ高中性

子強度を同時に実現する。しかし高分解能達成には、

試料による微少な散乱角の変化によるスピンの位相

を補正するための位相補正デバイスを確立する必要

がある。そこで回転楕円体スーパーミラーを開発し、

位相補正を行うと共に、J-PARC という世界最高クラ

スの輝度と低バックグラウンドを活かし、高輝度＆

高分解能を実現し微少試料測定を可能とする。さら

にパルス中性子源の利点を活かして、より広い立体

角での測定につなげる。

○金属基板による中性子集光ミラー開発

VIN ROSE に関わらず。J-PARC 等のパルス中性子

源では TOF を用いて広い波長幅を扱うため、スーパ

ーミラーは必須な光学デバイスである。高性能なス

ーパーミラーの実現には、層間の拡散だけでなく、

基板の表面粗さも 0.5nm 程度以下に抑える必要があ

る。この制約のため、中性子導管用のミラーには、

ガラスやシリコンの平板基板が利用される。しかし、

これらの素材を、曲率の大きな回転体に加工するこ

とは大変困難である。中性子源は体積線源のため、

放射光と異なりビームを限界まで絞ることが有効で

はなく、大強度中性子源でも集光サイズは 0.1mm 程

度が最適なことが多い。そのため、集光ミラーの形

状精度は緩和され、0.1mrad 程度でも充分な場合が多

い。我々は、長さ 1m 程度の様々な曲率の回転(楕円)
体スーパーミラーの実現を目指して、製作手法の開

発を行っている。本講演では、その中で最も実用に

近い、金属を母材とした集光ミラー開発を述べる。

○金属基板による中性子集光ミラー開発

金属を母材することで、機械加工用の NC 加工機※

での製作が可能となり、劇的な製作期間短縮とコス

ト削減が可能となる。また耐放射線にも優れ、分割

して組み合わせ、構造材、例えばミラー自体を真空

チャンバーや遮蔽としてもなど利用でき、今までの

低速中性子輸送を根本的に変えられる可能性がある。 
しかし、一般に金属の結晶粒界により、サブナノメ

ートルの表面粗さの実現が困難である。我々は、燐

リッチで無欠陥な無電解ニッケルメッキ(NiP)を用

いることで、表面粗さ 0.3nm 以下が実現可能である。

NiP は切削加工も容易で硬度もありタフな表面を持

つ。しかし回転楕円体は製膜も困難なため、まず製

膜が容易な 1 次元楕円ミラー(長さ 550mm、幅 60mm)
の製作を行い、評価を行った。これは J-PARC 
BL16(SOFIA)反射率計への導入を念頭に置き、長軸

は 2150mm、短軸は 21.5mm とした。SOFIA で通常

用いる波長(0.2-0.88 nm)の中性子を試料位置で集光

するため、3Qc スーパーミラーを製膜した。また、

理研における超精密加工と京大炉における製膜サイ

ズの関係から、ミラーは 2 分割とした。反射率は若

干の低い場所もあったが、0.8 程度とおおむね良好で

金属基板スーパーミラーの可能性を実証できた。た

だし、集光スポットサイズは、FWHM で 0.6mm 程度

であり、改善の必要がある。この他、KUR-CN3 ビー

ムラインで行った回転楕円体ミラーの集光実験など、

当日は VIN ROSE 建設だけでなく、集光ミラー開発

の現状の詳細を述べる。

※KEK からの受託プロジェクト「中性子とミュオン

の連携による「摩擦」と「潤滑」の本質的理解」に

おける「集光型中性子共鳴スピンエコー装置と集光

ミラー開発」の実施のため、京大炉の工作棟に中性

子光学素子治具製作用NC制御加工装置を導入した。

これらの詳細は吉永他の発表を参照されたい。

Current status of development of focusing neutron resonance spin echo spectrometer and supermirrors 
Masahiro Hino,Tatsuro Oda, Hisao Yoshinaga, Masaya Kanayama, Masaaki Sugiyama, Yuji Kawabata, Hitoshi Endo, Norifumi 
Yamada, Shin Takeda, Michihiro Furusaka, Takuya Hosobata, Shin-ya Morita, Jin Guo, Junichi Kato, Yutaka Yamagata and Hiseki 
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（京大院工、京大原子炉
1
）○小田達郎、日野正裕 1、川端祐司 1

 中性子スピンエコー（NSE）法は、試料による中性

子のエネルギー変化を、磁場中での中性子のスピン

固有状態間の位相差を利用して測定する非弾性散乱

法の一つである。従来の NSE 法（Mezei 型）では、

polarizer によってスピン偏極した単色中性子ビー

ムを、試料の前後に設置した磁場中で Larmor 歳差

運動させ、偏極 analyzer によりアップ／ダウンスピ

ンのうち一方の中性子のみ計数し、偏極度の変化を

観測する。試料で中性子のエネルギーが変化しなけ

れば（弾性散乱）、スピンの歳差角（位相）の変化は

試料前後で等しくなり、analyzer後で観測される偏

極度は polarizer 直後の偏極度まで回復する。非弾

性散乱により中性子のエネルギーが変化した場合、

試料の前後で磁場との相互作用の時間が変化し、し

たがって蓄積される位相変化が異なるため、偏極度

は減少する。この偏極度の崩れ具合から中性子のエ

ネルギー変化を測定できる[1]。スピンの位相差を蓄

積する歳差場として、2 つの共鳴スピンフリッパー

(RSF; Resonance Spin Flipper) とその間の無磁場

空間を用いるタイプの方法を中性子共鳴スピンエコ

ー法（NRSE; Neutron Resonance Spin Echo）という 

[2, 3]。現在 KEK と京都大学が連携して、茨城県東

海村の J-PARC MLF BL06 に NRSE と MIEZE (Modulated 

intensity by zero effort) という 2 種類の共鳴ス

ピンエコー装置を建設している [4]。 

 BL06では、2014年 4月に初ビームを受入れ、ビー

ム強度測定や中性子導管の特性評価を行った。事前

の導管ミラーの反射率測定や PHITS [5]によるビー

ム特性のシミュレーション結果との比較行い、導管

の性能について検討している。MIEZE、 NRSE どちら

の導管出口にも偏極スーパーミラーが置かれ、1 回

反射ミラーおよび 2 回反射ソーラーミラーを切り替

えることで、対応する波長帯を選択することができ

る。現在 BL06は MIEZE、NRSE それぞれ 1台ずつのデ

ィスクチョッパーで運用しており、フレームオーバ

ーラップを起こす長波長中性子については、単層膜

の全反射によってフィルターを行う。偏極ミラーの

切り替えとチョッパーの回転数、長波長フィルター

の使用による波長帯の変化やフレームオーバーラッ

プの抑制効果についても計算を行っており、これま

で得られた実験結果との比較を述べる。 

共鳴スピンエコー法の分解能を下げる要因の一つ

は、発散角をもったビームの中では飛行経路の長さ

が一定でないために、蓄積される位相差もばらつき

が生じることである。NRSE では Mezei 型のように

ビーム発散に伴う位相変化を磁場の形状で補正する

Fresnel コイルなどのデバイスを適用することが難

しいため、分解能を向上させるためには、ビームの

経路を精度よく定める必要がある。NRSE に対する位

相補正の手段としては、位相差を蓄積する RSF 間に

回転楕円形の中性子スーパーミラーを配置して、1 

回反射させることでビームの経路差をなくすという

方法が検討されている [6, 7]。しかしこの補正方法

を適用するには、RSF で広い発散角を持ったビーム

を受け入れる必要があるため、RSF の静磁場の不均

一性による位相変化がスピンエコーシグナルのコン

トラストを下げてしまう可能性がある。RSF は、ス

ピンの向きを変化させる装置であり、静磁場とそれ

に垂直な振動磁場で構成される。分解能向上のため

に実効振動数を上げると、共鳴条件を満たすために

静磁場も強くする必要がある。双極電磁石は、比較

的低い消費電力で強い磁場を作ることができるとい

う利点があるが、磁極から吹き出す磁場の広がりが

大きいため、大きな発散角を持ったビームを受け入

れる際には位相のばらつきを生じさせる可能性があ

る。集光ミラーによる位相補正に対応した RSF の検

討のため、RSF の双極電磁石の 3 次元磁場分布を測

定し、スピン歳差のシミュレーションを行った。ま

た、BL06の実験空間において、環境磁場測定を行い、

磁気シールドの必要性や磁場の時間的変化について

の基礎的なデータを収集した。発表では、これらの

磁場測定の結果と中性子スピン制御についての数値

シミュレーションを基にした、NRSEの位相補正体系

についての設計について述べる。 

参考文献
[1] F. Mezei, et al., Neutron spin echo spectroscopy 

(Lecture Notes in Physics, Vol.601) (Springer, 2003). 
[2] R. Gähler, et al., Zeitschrift für Physik B 65 (1987) 

269. 
[3] R. Gähler, et al., Physica B 180 (1992) 899. 
[4] M. Hino, et al., Physics Procedia 42 (2013) 136-141. 
[5] T. Sato, et al., J. Nucl. Sci. Technol. 50 (2013)

913-923.
[6] M. Kitaguchi, et al., Physica B 406 (2011) 2470. 
[7] T. Oda, et al., Physics Procedia 42 (2013) 121-124
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First evaluation of CNC Machining instrument for fabrication of neutron optical elements
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中性子光学素子治具製作用 NC 制御加工装置による計測評価 

（京大原子炉、理研 1）○吉永尚生、金山雅哉、細畠拓也 1、森田晋也 1、山形 豊 1、日野正裕 

京大炉は世界有数の中性子光学素子開発拠点であ

るが、平面ミラーのみで集光、つまり曲面形状のミ

ラーは精度良く製作できなかった。今回 JST 光・量

子融合連携研究開発プログラムの支援を受けて本格

的に集光ミラー開発に着手し、2014 年 2 月に集光ミ

ラー基板の粗加工及び取付け治具の製作等を目的と

してコンピュータ数値制御（CNC）加工装置： Mazak

製の立形マシニングセンタ 530CLH を導入した。 

本発表ではこのマシニングセンタの性能向上の一

環として計測機器の導入及び初期評価の内容につい

て述べる。 

○はじめに

中性子集光光学素子の開発は、基板の粗加工、超精

密加工、研磨、洗浄、多層膜コーティングを経て中

性子光学素子として完成する。研磨までの各工程に

は必ず形状評価が行われ修正加工により精度を確保

する。中性子集光光学素子の製作は精密な加工と形

状評価が必須であり、本装置の導入は一連の工程の

中で主に最初の工程とその計測評価を担う。 

○立形マシニングセンタ／530CLH について

当機種で加工できる非切削物(ワーク)は幅 1,100mm、

奥行き 530mm、高さ 510mm まで対応する。主軸で

切削工具を掴み 12,000rpm まで回転させながら Z 軸

方向に動き、ワークを X 軸、Y 軸方向に動かし且つ

同時に数値制御することで 3 次元の曲面加工を可能

としている。また自動工具交換装置（ATC）により

30 種類の工具をもち替えて工作できる。CNC の方式

には対話型プログラミング（Mazatrol）と汎用の言語

として G コード、M コードによるプログラミング

（EIA/ISO）とを選択できる。多くの加工は Mazatrol

で対応できるが、シンプルな加工や複雑な形状につ

いてはユーザーが自作のプログラムを作成して対応

することになる。CNC で制御できる最小指令値は

0.1µm であり、高精度な制御が可能である。 

また主軸にタッチセンサーを掴ませて機械の原点出

しなどを半自動的に実施できる。ATC で切削工具か

らタッチセンサーにもち替えることによって加工し

たワークの形状を計測し、補正加工も可能である。

本発表での計測にはこのタッチセンサーを使用した。 

○面計測

タッチセンサーはワークに接するとプローブが傾

き、これによって内部スイッチの抵抗値が変化する

のを検出して赤外線でマシニングセンタに信号を送

る。Mazatrol は定められた計測動作を行い、この信

号の入力によって自動的にボス半径や穴径を計測し、

溝の幅や中心座標を算出してこれらを自動的に記憶

して加工に反映できる。しかし、同一平面上の高さ

を格子状に計測して面の精度を出すような計測には

対応しない。そこで EIA/ISO にて計測プログラムを

作成した。このプログラムにより任意の矩形平面に

対して任意の計測幅（1µm ~100mm）で計測できる。 

○マシニングセンタの計測評価

平面の計測を実施するにあたって、マシニングセン

タ自体の評価としてテーブル面全体を計測し、屋外

とほぼ同条件に設置された本機の特性を評価した。

まず、タッチセンサー本体の再現性について、テー

ブル面上の 1 点をくり返し計測したところ、タッチ

センサーの送り速度を早送り速度の 5%に調整すれ

ばくり返し計測誤差は±0.1µm 以下であった。この

計測はタッチセンサーの計測精度が極めて高いこと

だけでなく、マシニングセンタの送り精度、再現性

も極めて高いことを示す。次に 1 時間ごとに 50mm

角の格子状にテーブル全面を計測し、7、8 月の日中

の温度変化依存性を調べたところ、気温の上昇下降

に対してわずかに時間がずれる形で計測値の変化が

みられた。その変化の大きさはテーブル全面で最大

約 13µm となった。計測されたテーブル面の形状は

ほとんど変化がみられないことから、１回の計測に

長い時間をかけなければタッチセンサーにより形状

を十分に評価しうることを確認した。 

本機で製作した集光ミラー基板（粗加工）の計測と

同基板を理研の山形グループのMitsutoyo製 3次元計

測器による結果とを比較した。計測値、形状ともほ

ぼ同等の傾向が得られている。 

○総評

通常、加工機と計測器は別の装置であり、非計測物

は一旦加工機から取外す必要がある。しかし我々は

マシニングセンタのタッチセンサーを計測器として

使用することで、ワークを取外すことなしに計測可

能とした。これは再度ワークを加工機に取り付ける

際に発生する誤差を回避できるという点で大きなメ

リットである。本発表では NC 加工機の現状を報告

する。 
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Measurement of void fraction distribution in two-phase flow across a horizontal tube bundle by using X-ray radiography
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X 線ラジオグラフィによる水平管群を横切る 

気液二相流の流路内ボイド率分布計測 

（神戸大院工、京大原子炉
1
） 

○三上昂太、馬場実咲、村川英樹、杉本勝美、竹中信幸、伊藤大介 1、齊藤泰司 1

１．はじめに：ケトル型リボイラなどの熱交換器内

部において水平管群を垂直に横切る気液二相流が発

生する．このような機器内の流動は高温高圧である

場合が多く，直接計測が困難である．そのため，従

来からは矩形流路内に水平管群を設置し，機器内の

流動を模擬した体系で実験的研究が行われている[1]．

従来の研究においては，二相流の流動特性を評価す

る上で重要なパラメータであるボイド率の計測が多

くなされているが，空間平均ボイド率の計測や代表

的な一点での局所ボイド率の計測が多く，伝熱管表

面の伝熱特性や流動様式の遷移などを評価する上で

重要とされる管周りボイド率分布計測はあまりなさ

れていない．そこで，本研究では鉛直矩形流路内に

設置した水平管群を横切る気液二相流を対象に，X

線ラジオグラフィを用いることで流路内ボイド率分

布の計測を行った． 

２．実験：試験流路はアクリル製，断面積 90×90mm2，

長さ 1700mm の鉛直矩形流路とし，管群を模擬した

アクリル管を設置した．管群は，管外径 D = 15mm，

管ピッチ P = 22.5mm（P/D=1.5）の正方配列とし，管

3 本と両壁面に半円状の管を設置したものを 1 行と

し，8 行を設置した．作動流体は水-空気とし，管群

上流部にてコンプレッサから多孔体製散気管を通し

て空気を注入した．実験条件は，液相見かけ速度 JL = 

0.1～0.3 m/s，気相見かけ速度 JG = 0.03～1.05 m/s，常

温，大気圧下とした． 

 計測には，京都大学原子炉実験所の X 線発生装置

を用いた．X 線発生装置から照射された X 線が撮影

対象を通過し，コンバータを通して可視光に変換し

たものを冷却型 CCD カメラによって撮影を行った．

X 線発生装置は電圧 80kV，電流 5mA に設定した．X

線発生装置の照射口の径 d は 20mm であり，発生装

置から撮影対象までの距離 l を 4055mm とすること

で，ビーム平行度 l/d ＝ 202.75 とした．露光時間は

60 秒，撮影枚数は 3 枚とした．画像を処理する際の

オフセットには鉛によって遮蔽した箇所の輝度を用

い，各画像においてノイズ除去のためモルフォルジ

ーフィルターを用いた． 

３．結果：流路内が液単相状態の画像と空の状態の

画像を用いて画像処理することで，二相流状態のボ

イド率分布を求めた．図 1 に撮影した画像から求め

たボイド率分布を示す．図 1 においての流動様式が

(a)は小気泡，(b)はチャーンタービュレントとなる条

件での結果である． 

(a) JG = 0.03 m/s (b) JG = 0.43 m/s 

Fig.1 void fraction distribution around a tube at 

the 4th row in the center (JL = 0.2 m/s) 

流動観察により，小気泡と大気泡のどちらが支配

的であるかによって流動様式を区別している．気泡

流は気泡径が数 mm 程度の小気泡が存在する比較的

乱れが少ない流動，チャーンタービュレントは管ギ

ャップよりも気泡径が大きな大気泡が発生し，管群

内において管周りが周期的に気相に満たされるよう

な流動である． 

図 1 より，小気泡の条件である(a)では，鉛直方向

の管ギャップでのボイド率が高くなっており，管の

上部および下部においてボイド率が低くなった．流

れの乱れが比較的少なく気泡が主に鉛直方向の管ギ

ャップを通過するため，このようなボイド率分布と

なったと考えられる．チャーンタービュレントの条

件である(b)では，気泡流と比べて流路内のボイド率

の差が少なくなったが，流れに対する管の後流部分

においてボイド率が低くなった．管周りを気相が満

たす様な流れとなることで，管上部および下部でも

ボイド率が高くなったと考えられる． 

X 線撮影により水平管群を横切る気液二相流の流

路内ボイド率分布を計測し，流動の違いによる定性

的な傾向を以上のように明らかにした．  

参考文献 
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LC-MS を用いた皮膚蛋白質中におけるアスパラギン酸(Asp)残基の異性体分析 

（京大院理、国際医療福祉大 
1、京大原子炉 2）○鈴木結、坂上弘明 1、藤井紀子 2 

【緒言】通常、生命体を構成するアミノ酸は L 型で

あるが、近年、加齢や紫外線により、異常な D 型の

アミノ酸残基が蛋白質中に蓄積することが明らかと

なった。特に、アスパラギン酸（L-α-Asp）残基の異

性体（L-β-, D-α-, D-β-Asp）が、白内障やアルツハイ

マー病など、様々な加齢性疾患の組織中で見つかっ

ている[1],[2]。Asp 残基異性体は、正常な L-α-Asp 残基

の異性化、または L-α-Asn 残基の脱アミド化により

生成し、Asp 残基に側鎖の反転や主鎖の伸長をもた

らす。これにより、蛋白質の立体構造が変化し、そ

の機能に影響を与え、疾患に関連するのではないか

と考えられている。皮膚の蛋白質においても、加齢

や紫外線によって Asp 残基異性体が蓄積することが

免疫組織染色により明らかとなった[3]。この結果は

皮膚の光老化と Asp 残基異性体との関連を示唆する

ものであったが、どの蛋白質の、何残基目に Asp 残

基異性体があるのかは今まで不明であった。そこで

本研究では、液体クロマトグラフ質量分析計

（LC-MS）を用いて、皮膚蛋白質中の Asp 残基異性

体の網羅的解析を行った[4]。

【実験方法】生後 5 週齢のマウスの皮膚切片を 8M 
Urea 中でホモジナイズし、抽出した蛋白質をトリプ

シン消化後、LC-MS で分析した。

【結果と考察】コラーゲン (I) α1 鎖中に、2 種類の

Asp 残基異性体を発見した。また、この Asp 残基異

性体はコラーゲンの三重らせん領域に存在し、 

Asn901 残基の脱アミドにより生じていることが分か

った (N901GDRGETGPAGPAGPIGPAGAR922)。図 1-a
は、同一配列をもつペプチドが異なる時間に溶出し

ており、物理的性質の違いから Asp 残基異性体の存

在を示唆していた。また、図 1-b～1-d において、

peptide 1 では m/z=1012 であった断片の質量が

peptide 2 および peptide 3 では+1増加していることか

ら、Asn901 残基の脱アミドによる側鎖の置換が示唆

された。コラーゲン (I) は皮膚蛋白質の約 7 割を占

め、2 本のα1 鎖と 1 本のα2 鎖からなる三重らせん構

造により、結合組織の強度を保っている。Asn901 残

基の脱アミド化は、側鎖がアミド基からカルボキシ

ル基へ変化することにより負電荷を生じ、加えて

Asn901残基の脱アミド化に由来する Asp901残基の異

性化が、側鎖の反転や主鎖の伸長をもたらす。その

ため、コラーゲンの三重らせん構造に大きな変化が

生じていると予測され、その機能にも影響を与える

ことが示唆された。 

Fig. 1. LC-MS chromatogram (a) and MS/MS spectra 
(b-d) of the tryptic peptides of collagen α1 (I) chain 
(N901GDRGETGPAGPAGPIGPAGAR922) from
5-weeks-old mouse skin.

【参考文献】

[1] N. Fujii. et al., Biochim. Biophys. Acta, Prot. Struct. 
Mol.Enzymol., 1204, 157-163 (1994). 

[2] R. Shapira, C. H. Chou, Biochem. Biophys. Res. 
Comm., 146, 1342-1349 (1987). 

[3] N. Fujii. et al., Biochem. Biophys. Res. Comm., 204, 
1047-1051 (2002). 
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ストロンチウム及びカルシウムの化学交換法における同位体分別研究

（大産大、東工大原子炉
1
、京大炉

2
）○硲隆太、佐久間洋一 1、伊藤彩、藤井俊行 2、福谷哲 2、芝原雄司 2 

１．はじめに：化学交換法における質量に依存しな

い同位体効果の発見が８０年代後半、藤井（東工大）

らによりウランにおいて、異常同位体効果が発見さ

れ[1]、９０年代中頃、西澤（阪大）らにより、奇/
偶同位体効果（質量に依存しない同位体効果）の原

因が核電荷分布の同位体差にある可能性がストロン

チウムにおいて指摘された[2]。一方、カルシウム 48
は二重魔法数原子核であり、特徴的な核の平均二乗

半径を有し、我々の会議報告[3]や[4]において質量に

依存する同位体効果が示唆されている。ストロンチ

ウムの核種移行に伴う同位体分別研究として、同位

体効果が見やすく取扱いも容易な同族元素のカルシ

ウムを用いて、質量分析計により、大環状ポリエー

テル（各種クラウンエーテル）等による液液抽出・

化学交換法に対する同位体分別効果、特にフィール

ドシフト、マスシフト、核スピン効果等、質量に依

存しない同位体効果も含めた依存性の検証を行う。

２．実験：40Ca2+(水相)✚48Ca2+L(有機相)⇔48Ca2+(水
相)✚40Ca2+L(有機相): (L はクラウンエーテル) 
液-液抽出法で、上記化学平衡により選択的に軽元素

(40Ca)がクラウンエーテル側に濃縮され、TIMS を用

いた同位体比測定から質量効果を確認した。

３．結果：表１にこれまでの Sr 及び Ca の単位質量

当りの分離係数の主な実験結果一覧を示す。総じて、

Sr・Ca 共に、クラウンエーテルはイオン交換法と比

較して数十倍の分離係数を与え、同位体効果に留ま

らず分離に応用可能な能力を有しているといえる。

ε/△M 
[×10-5] 

Method and system Temp. 
(℃) 

Ref. 

51-17 
(Sr) 

Liquid-liquid extraction 
(LLE) with dicyclohex-
ano-18-crown-6 
(DC18C6). 
2.3M-0.5M Sr in aque-
ous phase. 

20±0.5 [2] 

14 
(Sr) 

Crown-ether resin chro-
matography (CRC). 1.3m 
0.1-0.01M Sr + 2M HCl 

35±2 [5] 

5.6 
(Sr) 

CRC. 1.3m 
0.1M Sr + 3M HNO3 

35±2 

2.3 
(Sr) 

α-hydroxyisobutyrate Not 
speci-
fied 

[6] 

0.31 
(Sr) 

Cation-exchange chro-
matography with Sr lac-
tate. 

25±0.2 [7] 

100 
(Ca) 

LLE with DC18C6. 
0.07M CHCl3 

25 [8] 

36-15 
(Ca) 

LLE with 
HDEHP(di(2-ethylhexyl) 
orthophospheric acid) 

10-50 [9] 

130 
(Ca) 

LLE with amalgam. 
0.27-0.68M Ca/liter Hg 

25 [10] 

2.3 
(Ca) 

Ion exchange chroma-
tography with Dowex50 

room 
temp. 

[11] 

98 
(Ca) 

CRC(cryptand2B.2.2). 
0.01M 
CaCl2+CH3OH/CHCl3 

20 [12] 

63 
(Ca) 

CRC (18C6) 
0.01M 
CaCl2+CH3OH/CHCl3 

20 

2.8 
(Ca) 

Iminodiacetate resin 
0.95M NaCl+0.05M 
CaCl2 

25 

56-130 
(Ca) 

CRC (cryptand2B.2.2) 
CH3OH/CHCl3/H2O 

-21-21 [13] 

24 
(Ca) 

CRC (benzo-18C6). 
0.02M Ca + 9M HCl 

30 [14] 

76 
(Ca) 

CRC (benzo-18C6). 
9M HCl (0.8mmφ,1m) 

40 [15] 

8.9 
(Ca) 

CRC (benzo-15C5). 
12M HCl (0.8mmφ,1m) 

50 

150 * 
(Ca) 

LLE with DC18C6 
0.07M CHCl3 

20 This 
work 

Table 1.  Unit mass enrichment factors of Sr and 

Ca isotope separation.*: Preliminary  

参考文献
[1]Y. Fujii et al., Z. Naturforsch., 44a (1989) 395. 
[2] K. Nishizawa et al., J. Nucl. Sci. Technol., 32 (1995) 
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[3] R. Hazama et al., Proc. of 6th Rencontres du Vietnam, 

Gioi Publishers (2007) 383: arXiv0710.3840.[nucl-ex]. 
[4] Y. Fujii et al., Isotopes in Environmental and Health 

Studies, Vol. 46, No.2, (2010) 233. 
[5] Y. Ban et al., Sep. Sci. Technol. 36(2001)2165. 
[6] J. Aaltonen, Suom. Kem., B45 (1972) 141. 
[7] T. Oi et al., Sep. Sci. Technol., 27 (1992) 631. 
[8]B.E. Jepson et al., J. Inorg. Nucl. Chem.38(1976)1175. 
[9]E.P. Horwitz et al., J. Chromatography 125(1976)203. 
[10]D. Zucker et al., J. Chem. Phys. 41(1964)1678. 
[11] B.E. Jepson et al., Sep. Sci. Technol. 19(1984)173. 
[12] B.E. Jepson et al., Sep. Sci. Technol. 25(1990)1893. 
[13]K.G. Heumann et al., Angew. Chem. Int. Ed. Engl. 

19(1980)406. 
[14]K. Hayasaka et al., Prog. Nucl. Energ. 50(2008)510. 
[15]S. Nemoto et al., J. Nucl. Sci. Tech. Vol. 49, No. 4, 

(2012) 425. 
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シェール岩石中のヨウ素濃縮機構の解析によるスイートスポット探査手法の確立

（京大原子炉）○関本俊

１．はじめに：化石資源の枯渇、値段の高騰が世界

中で危惧されている中、近年アメリカでシェールガ

ス・オイルという新たなエネルギー資源の獲得が始

まった。シェールは頁岩と呼ばれる泥岩の一種であ

り、その採掘は、水圧粉砕（フラクチャリング）と

いう新技術が確立されたことで、可能となった。但

し、シェール層の全体がシェールガス採掘の対象で

はなく、より生産効率の高いスイートスポットと呼

ばれる部分が、その対象となる。しかし、スイート

スポットの探索は、現時点では試行錯誤に頼ってお

り、フラクチャリングで作られたシェールガス・オ

イル抽出用の管が、それらの採掘にすべて有効に利

用されているわけではない。フラクチャリングには、

大量の水ベースの流体が用いられるため、無駄なフ

ラクチャリングを減らすことは、シェールオイル・

ガス採掘の劇的なコストダウンにつながることが予

想される。 

発表者らは、平成 25 年度に、岩石試料中の微量ハ

ロゲン元素（塩素、臭素、ヨウ素）を精密に定量す

る方法を、従来の放射化学的中性子放射化分析法

(Radiochemical Neutron Activation Analysis, RNAA)を
改良することにより開発した[1]。その手法を用いて、

米国地質調査所が発行する、二種類のスイートスポ

ット由来のシェール岩石標準試料中のハロゲン含有

量を分析したところ、これらのシェール岩石におい

ては、地殻に存在する岩石に比べて、ヨウ素が 2-3
桁濃縮していることを発見した。これまで、スイー

トスポットと非スイートスポットの区別は、経験則

に基づいた試行錯誤に頼ってきたが、申請者らが明

らかにしたシェール岩石中のヨウ素濃度濃縮という

事実は、将来、新たな科学データに基づいたスイー

トスポットの探索を可能にすることが期待される。

そこで本研究では、オーストラリアと幌延のシェ

ール岩石を対象として、(i) シェール岩石中のハロゲ

ン元素濃度の分析とヨウ素の濃縮の確立、(ii) シェ

ール岩石中のハロゲン以外の元素濃度の分析と濃縮

機構の解明、(iii) シェール岩石中の濃縮元素の化学

的データと地質学的データに基づくスイートスポッ

ト探索手法の体系化、を目指す。 

２．実験：シェール岩石は、北米大陸やオーストラ

リアおいては広域に、またヨーロッパの一部や北日

本（北海道の幌延など）においても、その存在が確

認されている。本研究では、幌延のシェール岩石（頁

岩）を分析の対象とする。

上記の(i)は、シェール岩石においては、地殻に存

在する岩石（安山岩、玄武岩、花崗岩）に比べて、

ヨウ素が 2-3 桁濃縮しているという事実に基づいて

進められる。本研究では、まず多くのシェール岩石

のハロゲンの分析を行い、ヨウ素の濃縮をシェール

岩石中の化学的特徴として確立する。ハロゲンの分

析は、RNAA により行われる。 
(ii)では、シェール岩石中のヒ素(As)、セレン(Se)

の濃縮の可能性に基づき、多くのシェール岩石に対

しハロゲン以外の元素分析も行う。シェール岩石中

での濃縮が確認された元素は、その濃縮機構を明ら

かにし、ヨウ素と同様に、シェール岩石の化学的特

徴として確立する。ハロゲン以外の元素分析は、機

器中性子放射化分析法(INAA)により行われる。発表

者がこれまでに何度も経験がある本手法は、同時に

多元素を分析することが可能であり、通常は As, Se
を含む約 35 元素についての分析値が得られる。 

３．結果：発表者らによる先行実験の結果を図 1 に
示す。シェール岩石においては、地殻に存在する岩

石（安山岩、玄武岩、花崗岩）に比べて、ヨウ素が

2-3 桁濃縮していることが分かった（図 1: 花崗岩を

例として示す。安山岩、玄武岩でも同様の傾向を示

す）。

ヨウ素以外のハロゲン（塩素、臭素）やその他の

元素（岩石中に比較的多く含まれる元素で 1000 ppm
以上の含有量をもつ）については、シェール岩石と

地殻岩石との間で、その組成に大きな違いは見られ

なかった。このことは、ヨウ素が頁岩の初期状態の

構成物であるシダや藻などの植物の残滓に含まれる

有機物に多く

含まれること

や、地球化学

的にヨウ素が

堆積物中に濃

縮しやすいこ

とから、十分

に妥当な結果

であり、多く

のシェール岩

石で、ヨウ素

の濃縮が期待

される。

参考文献
[1] S. Sekimoto and M. Ebihara, Anal. Chem., 85 (2013) 

6336-6341. 

Fig. 1.  Ratio of shale rock sam-
ples to crust material in halogens 
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Synthesis of pure copper nanoparticles by controlling generated reactive species under γ-ray irradiation reaction field 

Tatsuro Hori, Akihiro Iwase, Fuminobu Hori* and Masaaki Sakamoto
*horif@mtr.osakafu-u.ac.jp

γ線照射反応場での生成反応種制御による純銅ナノ粒子の合成 

（大阪府大工、京大原子炉 1）○堀達朗、岩瀬彰宏、阪本雅昭 1、堀史説 

1. はじめに

銅ナノ微粒子は資源として安価であり、単体金属

としては銀に次ぐ導電率を持つため、銀ナノ微粒子

に代わる導電性ナノインクや電気的材料等の幅広い

分野での利用が期待されている。また可視光域の

560~580 nm 付近に局在表面プラズモン共鳴に起因

するピークを持つことから、光学的な応用も期待で

きる材料であり、元素戦略的観点から特に重要な粒

子の一つである。一般に銅微粒子は化学的手法など

を用いて有機溶媒系で合成されているが、表面活性

が高いため液相還元では酸化・再溶解が起こりやす

く、ナノサイズレベルでの合成が非常に難しい。我々

のグループではこれまで非平衡還元反応を励起促進

する γ 線照射還元法を用いて銅ナノ微粒子の合成を

試み、純水に銅錯体と界面活性剤のみを添加した溶

液において 10~20 ナノメートル程度の銅ナノ微粒子

の生成に成功している[1]。しかし、この方法では酸

化銅と純銅が同時に混在して生成しており、このう

ち酸化銅は導電性が低いため導電性材としては利用

できない。水溶液中の γ 線照射還元では、酸化性の

OH ラジカルも発生しているために、このような還元

と酸化が同時に起こったためであると結論付けられ

た。そこで、ラジカル捕捉剤を溶液に添加して照射

することにより、還元過程で発生するこの酸化性ラ

ジカルによる銅原子の還元の阻害を抑制することで

酸化銅を含まない純銅ナノ微粒子のみの合成ができ

ると考え、ラジカル捕捉剤としてアルコール系の溶

媒の添加効果について検討した。本研究では添加剤

の種類を変えた水溶液に対してγ線照射還元で生成

した粒子を抽出し、微細構造の評価などを行い添加

剤の酸化抑制効果について検討した。 

2. 実験

イオン交換水にCu(COOCH3)2･H2O 0.50 mM、界面

活性剤SDS 10 mMを調製した溶液にラジカル捕捉剤

としてエチレングリコール (EG) もしくはジエチレ

ングリコール (DEG) 8.5 vol%をそれぞれ添加した溶

液20 mlを調製後、10分間Arガスで脱気し、京大原子

炉コバルト60γ線照射施設にて室温（圧縮空気冷却）

で線量率2.0 kGy/h、線量20 kGyのγ線照射を行った。

照射後に溶液の吸光度測定を行い、生成した粒子は

回収して透過型電子顕微鏡 (TEM)、高分解能電子顕

微鏡 (HRTEM)による観察を行った。 

3. 結果

γ線照射後の溶液は EG 及び DEG を添加した溶液

ともに赤色を示しているが、明らかに色あいが異な

っていた。TEM 像から生成した粒子はいずれもラジ

カル捕捉剤を添加していない場合に比べ分散性が向

上していた。特に EG を添加した溶液では粒径が 30 

nmを超える大きな粒子は見られず、生成した粒子は

平均粒径 10 nm 以下であった。また EG 添加の生成

粒子は電子線回折から完全な fcc 構造の純銅のみが

観察され、完全に酸化が抑制されていることがわか

った。吸光度スペクトルからもこのことは確認でき、

両溶液とも可視光域の 570 nm 付近に銅ナノ微粒子

の吸収ピークが見られたが、DEG を添加した溶液で

は 370 nm 付近に亜酸化銅ナノ微粒子の生成に対応

するピークが僅かに確認されたのに対し、EG を添加

した溶液では酸化銅のピークはほぼ完全に消失して

いた。このような無酸化銅生成の励起反応場におけ

る還元プロセスについて考察する。溶媒にラジカル

捕捉剤である DEG や EG などを添加すると、γ線照

射による水分子の分解によって発生するヒドロキシ

ラジカル(・OH)によってヒドロキシ基が酸化される。

これにより照射溶液中のヒドロキシラジカル濃度は

減少するとともに、酸化されたラジカル捕捉剤も還

元種として作用するため、還元種濃度の割合が急激

に増加し、イオンの酸化が抑制される。一方、還元

種とイオンの反応断面積が増加し、還元速度が速く

なることで核生成密度が増加したため、分散性の良

い銅ナノ微粒子が生成したと考えられる。 

[1] Tatsuro Hori et al 2014 Jpn. J. Appl. Phys. 53 05FC05

図 1 γ線照射還元法によって合成した銅ナノ微

粒子の TEM像 (a) DEG添加，(b) EG添加 
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Study of irradiation defect distribution and deuterium retention behavior for neutron-irradiated tungsten  
Hiroe Fujita, Misaki Sato, Kenta Yuyama, Xiao-Chun Li, Yuji Hatano, Takeshi Toyama, Masayuki Ota, Kentaro Ochiai, 
Takumi Chikada and Yasuhisa Oya 
r0111035@ipc.shizuoka.ac.jp 

中性子照射したタングステンにおける照射欠陥分布と水素同位体滞留挙動に関する研究 

（静大理、静大院理 1、富山大水素研 2、東北大金研 3、原子力機構 4）○藤田啓恵、佐藤美咲 1、湯山健太 1、

Xiao-Chun Li、波多野 雄治 2、外山 健 3、太田 雅之 4、落合 謙太郎 4、近田 拓未 1、大矢 恭久 1 

１．はじめに：核融合炉第一壁には、高融点・低スパ

ッタ率であるタングステン（W）の利用が検討されて

いる。炉運転中において D-T反応より生じる 14 MeV

中性子の第一壁への照射により照射損傷が導入され、

水素同位体の安定な捕捉サイトとなるため、水素同

位体滞留量の増加が予想される。そのため、中性子

照射した W 中における水素同位体滞留挙動の解明

は重要である。中性子照射したWは放射化の問題が

あり取扱いが難しいため、これまで重イオン照射W

による模擬実験が主に行われてきた。しかし重イオ

ン照射による試料中の欠陥分布は表面付近に集中す

るのに対し、中性子照射による欠陥はバルク中に均

一に導入されるため、試料中の水素同位体の滞留挙

動は中性子照射と重イオン照射で大きく異なること

が考えられる。本研究では、W試料に鉄イオン（Fe2+）、

核分裂反応による中性子または D-T核融合反応によ

る中性子を照射し照射損傷を導入した後に、重水素

照射を行い、重水素滞留量を昇温脱離法（TDS）によ

って評価した。これらの結果から、重イオン及び異

なる中性子源による欠陥形成と重水素滞留挙動の相

関について考察した。 

２．実験：アライドマテリアル社製の歪取加工済W

（6 mmφ×0.5 mmt）を用い、高真空下（< 10-6 Pa）で

1173 Kにて加熱処理を行った。重イオン照射として

6 MeV Fe2+を照射損傷量 0.01、0.1 dpaまで照射した。

核分裂反応中性子照射は京都大学原子炉実験所にて

4.3×10-4 dpaまで行った。また、核融合中性子照射で

は日本原子力研究開発機構 FNS施設にて 1×10-6 dpa

まで 14 MeV 中性子照射を行った。これらの試料に

重水素イオンを照射エネルギー1.0 keV D2
+、フラッ

クス 8.75×1017 D+ m-2 s-1、フルエンスを 1.0×1022 D+ 

m-2にて照射した後、重水素放出挙動評価のために昇

温速度 30 K min-1にて昇温脱離(TDS)法を行った。 

３．結果：図に各試料における D2 TDSスペクトルを

示す。TDSスペクトルは 400、550、650、850 Kの温

度に脱離ピークを持つと考えた。過去の研究より

Peak 1（400 K）は表面吸着および転位ループによる

重水素捕捉、Peak 2、3（550、650 K)は原子空孔及び

原子空孔集合体による捕捉、Peak 4（850 K）はボイ

ドによる捕捉と考えた[2]。Fe2+照射試料では Peak 1

における重水素滞留量は照射損傷量に依存しないこ

とから、表面吸着および転位ループによる重水素捕

捉が飽和していると考えられる。Peak 2、3による重

水素の脱離は照射損傷量の増加に伴い減少する一方、

Peak 4 は増加することが示された。この結果から、

高照射損傷量ではボイドが形成し、重水素の安定な

捕捉サイトになることが示唆された。また、核融合

反応中性子照射では Peak 2 において Fe2+ 0.1 dpa 照

射試料と同程度の重水素滞留量となり、原子空孔が

形成していると考えられる。核分裂反応中性子照射

では Peak 1の重水素滞留量のみの増加より、重水素

は主に表面吸着及び転位ループによる捕捉により滞

留していると考えた。これらの実験結果から、中性

子のエネルギー分布により形成される欠陥種が異な

り、14 MeV中性子による照射欠陥は Fe2+照射に比べ

低損傷量であっても安定に重水素を捕捉する可能性

が示唆された。 

参考文献 

[1] M. Shimada, et al.: Fusion Eng. Des. 87 (2012) 1166. 

[2] M. Kobayashi, et al.: Fusion Eng. Des. 88 (2013) 1749. 

Fig. D2 TDS spectra for each sample 
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重金属吸着に伴う界面活性剤のナノ構造変化の KUR-SANS を用いた観測と解析 

（九大院工、京大原子炉
1
） 

○原 一広、宮崎智博、大場洋次郎
1
、佐藤信浩

1
、杉山正明

1
、日高芳樹、岡部弘高

１．はじめに：

採鉱の際によく用いられる鉱物表面の界面の性質を

利用した方法を応用して、有用資源イオンや有害廃棄

物イオンを溶液中から除去、回収する方法をイオン浮

選[1,2]という。このイオン浮選の過程において界面活性

剤は捕集材として重要な役割を果たし、界面活性剤は

対象物質に吸着した後に様々なナノスケールの構造を

呈する事が知られている。このナノ構造変化は浮選の

効果に大きな影響を与えると考えられる。これまで著

者らは、最もポピュラーな重金属イオンである銅イオ

ンの存在下、界面活性剤によるイオン浮選の際の試料

内部ナノ構造変化を KUR-SANS を用いた小角中性子散

乱法により観測し、上記イオンの回収効率の向上につ

ながる知見を得ることを目的として研究を行なって来

ている。

２．実験：

本研究においてイオン浮選用いた界面活性剤は、日

常的によく利用されている Sodium Oleate (SO)である。

試料調製においては、SO の 30 mM 重水溶液を作製後、

塩化銅(CuCl2)の重水溶液(5 mM)を滴下し、pH を塩酸と

水酸化ナトリウムにより 7, 8, 10, 12 に調整した。この

溶液、及び、イオン浮選実験後の溶液を石英セルに封

入し SANS(小角中性子散乱)実験用の試料とした。SANS
実験は、京都大学原子炉実験所の KUR-SANS(CN-2、波

長 2.8 Å)を用いて行った。 
３．結果：

イオン浮選前の銅添加後の SO 重水溶液の各 pH にお

ける SANS プロファイルを図 1 に、浮選後の溶液の

SANS プロファイルを図 2 に示す。SANS プロファイル

の変化から、pH= 12 を除いた試料において、浮選によ

り小角側の若干の散乱強度の減少が確認された。この

結果は、イオン浮選において、比較的大きなナノ構造

体がより高い効率で回収されている事を示唆している。 
今回は、より詳細な検討の為に、構造体の形状の大

枠についての半定量的な知見を得る事ができる距離分

布関数の相関距離依存性による分析を行なった。一例

として、pH=10 での銅添加後試料の結果を図 3 に示す。

左右対称なベル型曲線の分布から構造体は球状である

と推察される。

参考文献

[1] F. Sebba, Ion flotation (Elsevier, Amsterdam, 1962) 
[2] E. J. Mahne and T. A. Pinfold, J. Appl. Chem., 18 (1968) 

52-54. 

Fig.2 SANS profiles of Sodium Oleate 
in D2O containing CuCl2 after flotation. 

Fig.1 SANS profiles of Sodium Oleate 
in D2O containing CuCl2 before flotation. 

Fig.3 Distance distribution function of 
Sodium Oleate in D2O containing CuCl2. 

KUR-SANS Observations and Analyses of Surfactants’ Nano-structural Change by Capturing Heavy Metal  
Kazuhiro Hara, Tomohiro Miyazaki, Yojiro Oba, Nobuhiro Sato, Masaaki Sugiyama, Yoshiki Hidaka, Hirotaka Okabe 
hara.kazuhiro.590@m.kyushu-u.ac.jp 
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Ionic conduction pathway of Li-Ge-P-S system prepared by mechanical alloying

Takuya Kasai, Yohei Onodera, Kazuhiro Mori and Toshiharu Fukunaga 

kasai.takuya.28x@st.kyoto-u.ac.jp 

メカニカルアロイング法で作製した Li-Ge-P-S 系のイオン伝導空間解析 

（京大院工、京大原子炉
1
）○笠井拓矢、小野寺陽平

1
、森一広

1
、福永俊晴

1

１．はじめに：ノートパソコンやスマートフォン等

のモバイル機器には、主にリチウムイオン二次電池

が搭載されている。しかし、現行のリチウムイオン

二次電池は電解質として有機電解液を用いているた

め、潜在的に発火の危険性を孕んでいる。そこで、

電池の安全性を向上させるために、不燃性の固体電

解質を用いた全固体型リチウムイオン二次電池の実

用化が注目を浴びている。様々なリチウムイオン伝

導体の開発研究が精力的に進められているが、中で

も、近年、Li10GeP2S12 結晶が室温において 1.2×10-2 

S/cmという極めて高い電気伝導度を示すことが報告

された [1]。本研究では、メカニカルアロイング法に

よるガラス化をベースにして Li10GeP2S12結晶を作製

し、ガラスから結晶への構造の変化とイオン伝導特

性の関係を明らかにすることを目的とした。 

２．実験：メカニカルアロイング（MA）法により

(7Li2S)75(P2S5)25 ガラスおよび(7Li2S)66.7(GeS2)33.3 ガラ

スを作製し、さらに、これらの 2 種類のガラスを MA

することにより 7Li10GeP2S12ガラスを作製した。その

後、 7Li10GeP2S12 ガラスを熱処理することで
7Li10GeP2S12結晶の作製に成功した。ガラス試料につ

いては交流インピーダンス法により電気伝導度を測

定した。 パルス中性子および放射光 X 線回折実験は、

大強度陽子加速器施設 J-PARC/MLF の NOVA分光器

および大型放射光施設 SPring-8 の BL04B2 ビームラ

インを用いて実施した。得られた構造データを基に

した Reverse Monte Carlo (RMC) modeling により、実

験データを再現する三次元構造を構築した。尚、本

研究では、既存のソフトウェア RMC++[2]および

RMCA[3]を使用した。 

３．結果：7Li10GeP2S12ガラスの室温で測定した電気

伝導度は 2.7×10-5 S/cm を示し、ガラスの結晶化によ

り電気伝導度が 3 桁近く上昇することが分かった。

このような電気伝導度の向上を構造学的に明らかに

するために、RMC modeling によって得られた
7Li10GeP2S12 ガラスおよび結晶の三次元構造中から、

Li イオンが存在可能な空間(=空隙; void)を抽出した。

Fig.1 に、ガラスおよび結晶の RMC 空間（厚さ

2.2~2.6Å）における Li イオンと空隙の分布を示す。

Fig.1 から、7Li10GeP2S12 ガラスを熱処理することに

より、部分的に途切れていた空隙が連結しているこ

とを確認した。このことから、空隙の連結によって

Li イオンの伝導経路が形成され、それによって
7Li10GeP2S12結晶の電気伝導度が大きく上昇したと考

えられる。 

(a) 

(b) 

参考文献 

[1] R. Kanno, et al., Nature Materials, 10 (2011) 

 682-686. 

[2] G. Evrard, L. Pusztai, Journal of physics : Condensed 

 Matter, 17(2005) S1-S13. 

[3] R. L. McGreevy, L. Pusztai, Molecular Simmulation, 

1(1998) 395. 

Fig. 1. Spatial distribution of Li+ cations (black 

spheres) and voids (grey domains) in 2.2-2.6 Å sliced 

RMC cells of Li10GeP2S12 glass (a) and crystal (b).  
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Structural study of Na-P-S superionic conductors by neutron/X-ray diffraction	  
Yohei Onodera, Hiroshi Nakashima, Kazuhiro Mori and Toshiharu Fukunaga  
y-onodera@rri.kyoto-u.ac.jp 

中性子/X線回折による Na-P-S系超イオン伝導体の構造研究  

（京大原子炉、京大院工 
1
）○小野寺陽平、中島広志 1、森一広、福永俊晴 

	 

１．はじめに：高エネルギー密度と高い安全性，そ

して低コストを兼ね備えた次世代型二次電池の有力

な候補の一つとしてナトリウム全固体電池が注目さ

れており，その固体電解質材料として，メカニカル

アロイング(MA)法をベースにして作製された
(Na2S)x(P2S5)100-x 系超イオン伝導体の研究が進められ

ている[1]。本研究では，(Na2S)x(P2S5)100-x 系のガラス

に着目し，Naイオン濃度の上昇に伴うガラス構造の
変化とイオン伝導性との関係を明らかにするため，

中性子と X線を相補的に利用した構造解析を試みた。 
	 

２．実験：高純度の赤リン (Mitsuwa Chem. Ind., 
99.9999%)と硫黄(Koujundo Chem. Lab., 99.99%)の粉
末試料を 2 : 5のモル比で混合し，MA処理を行うこ
とによって P2S5を作製した。得られた P2S5に Na2S 
(Koujundo Chem. Lab., 99.9%)を所定のモル比で加え，
さらなる MA 処理を行うことで(Na2S)x(P2S5)100-xガラ

ス(x=50, 60, 66.7, 70)を作製した。作製したガラス試
料について，交流インピーダンス法によって電気伝

導度を測定した。さらに，大強度陽子加速器施設

J-PARCの物質生命科学実験施設 MLFに設置されて
いる高強度全散乱装置 NOVA(BL-21)を用いてパル
ス中性子回折実験を行い，大型放射光施設 SPring-8
の BL04B2 ビームラインに設置されている非晶質物
質用水平 2 軸回折計を用いて高エネルギーX 線回折
実験を行った。そして，中性子と X線回折データを
基にした逆モンテカルロ(RMC)シミュレーション[2]

によって，実験データを再現する(Na2S)x(P2S5)100-x ガ

ラスの 3次元構造モデルを構築した。 

３．結果：図 1 に室温で測定した(Na2S)x(P2S5)100-xガ

ラスの電気伝導度を示す。Na2S濃度の上昇に伴う電
気伝導度の指数関数的な上昇は，伝導イオンである

Naの増加だけでは説明できない。ゆえに，本系のイ
オン伝導機構を明らかにするためには，ガラス構造

を詳細に解析することが重要だと考えられる。図 2
に中性子および X 線回折実験によって得られた
(Na2S)50(P2S5)50ガラスの構造因子 S(Q)およびRMC
シミュレーションによって得られた３次元構造モ

デルから計算した S(Q)を示す。図２に示すように，
RMC シミュレーションによって得られた S(Q)は
実験値を良く再現している。講演では，４種類の

(Na2S)x(P2S5)100-x ガラスについて構築した３次元構

造モデルから「Naイオンが存在可能な空間（＝空
隙）」を抽出し，空隙の分布とイオン伝導性の関連

について詳細に解析した結果を報告する。

	 

	 

	 

	 

	 

参考文献
[1] A. Hayashi et al., Nature. Commun., 3 (2012) 856. 
[2] O. Gereben, L. Pusztai et al., J. Optoelectron. Adv. 
Mater., 9 (2007) 3021. 
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Fig. 2.  Neutron and X-ray structure factors, S(Q), 
of (Na2S)50(P2S5)50 glass. Solid lines were experi-
mental S(Q)s and broken lines were calculated S(Q)s 
by the RMC. 

Fig. 1.  Electrical conductivity of (Na2S)x(P2S5)100-x 
glasses at room temperature (300K). 
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Protein deuteration for crystallographic analysis	 
Akiko Kita and Yukio Morimoto  
kita@rri.kyoto-u.ac.jp 

結晶解析のためのタンパク質の重水素化  

（京大原子炉）○喜田昭子、森本幸生

１．はじめに：酵素タンパク質の反応には水素原子

を介する結合が大きな役割を果たしている．そのた

め，その反応機構を考察する上で，活性部位の水素

原子の位置を知ることは重要である．通常，水素位

置の決定には中性子線結晶回折が強力なツールにな

るが，その際，タンパク質の水素を重水素に置換し

た重水素化タンパク質結晶が必要になる．タンパク

質中の全水素の重水素化はコストが多大になるため，

タンパク質の重水素化には，結晶を重水溶液に浸漬

する方法が取られてきた．しかし，全長タンパク質

の重水素化率を評価する方法はこれまでに報告され

ていない．そのために，高価な重水や重水素化試薬

をどの程度用いれば良いのか，どのぐらいの期間結

晶を浸漬すればよいのか，などの，効率の良い重水

素化の方法に関しては全く情報が無い．本発表では，

結晶構造解析を前提とした，重水素化タンパク質の

重水素化率（数）の質量分析による評価，およびそ

の評価方法を利用しての重水素化タンパク質の作成

について報告する．	 

２．実験：重水素化のモデルタンパク質には，ニワ

トリ卵白リゾチウム(HEWL，アミノ酸残基数 129，
分子量 14,305)を用いた．重水素化タンパク質の重水
素化数の見積もりには，飛行時間型質量分析法（Time 
of Flight Mass Spectrometry, TOFMS）を適用した[1]．
TOFMS の方法では，重水素化タンパク質の軽水試
薬との混合と，プレートへのサンプルアプライの乾

燥時間において重水素/水素への逆置換が起こる可
能性があるが，全ての試料と試薬を冷却しておき，

試薬との混合時間と方法，プレートの乾燥方法を全

ての試料において統一することにより，再現性よく

重水素化タンパク質の質量値を得る事ができた． こ
の評価方法を使って，１．重水へのタンパク質試料

の浸漬時間と重水素化数の関係，２．浸漬重水（素）

濃度と重水素化数の関係，について調べた．

３．結果：重水濃度 100%溶液を使って調整した
HEWLの時間経過に伴う質量値を調べたところ，数
日で増加質量値がほぼ安定し，それ以降は殆ど質量

の増加は見られなかった．また，重水濃度 50%溶液
を使った場合も同様の傾向が見られた(Fig. 1)．この
ことは重水濃度に関係なく，タンパク質の重水素化

数は最初の数日で一定値に達し，その後は殆ど増加

しない，すなわちそれ以上の長期間の浸漬を続けて

も大きな効果が得られないことを意味している．ま

た，重水濃度を様々に変化させた試料の質量値より，

重水素化数は重水（素）濃度に対して比例すること

が判った（Fig. 2）．この結果より，重水（素）濃度
だけが違う２種の重水（素）濃度既知溶液に試料を

浸漬して重水素化数を測定すれば，『その同一環境に

おける，達成可能な最高重水素化数』を見積もるこ

とが可能であると考えられる．

	 以上の結果より，タンパク質試料の重水素化にと

っては，短期間であってもなるべく高濃度の重水溶

液に試料を浸漬することが効果的であり，逆に低濃

度の重水溶液に長時間タンパク質を浸漬することは

効果が低いであろうことが示された．

参考文献
[1] J. Mandell, et al., Anal.Chem. 70 (1998) 3987-3995. 

Fig. 2.  Relation between increase of mass of 
deuterated HEWL and concentration of D2O. 

Fig. 1.  Relation between increase of mass of 
deuterated HEWL and deuteration date. 
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Development of the device for electrical resistivity measurements for proton irradiation under cryogenic condition 
Yosuke Iwamoto, Toshimasa Yoshiie, Makoto Yoshida, Tatsushi Nakamoto, Masaaki Sakamoto, Yasutoshi Kuriyama, 
Tomonori Uesugi, Yoshihiro Ishi, Qiu Xu, Hiroshi Yashima, Fumiaki Takahashi,Yoshiharu Mori and Toru Ogitsu  
iwamoto.yosuke@jaea.go.jp 

極低温下での陽子照射による銅の電気抵抗変化測定のための装置開発

（原子力機構、京大原子炉 1、高エネ研 2）○岩元洋介、義家敏正 1、吉田誠 2、中本建志 2、阪本雅昭 1、  

栗山靖敏 1、上杉智教 1、石禎浩 1、徐虬 1、八島浩 1、高橋史明、森義治 1、荻津透 2 

１．はじめに：FFAG 施設等におけるビームの大強

度化が進められ、放射線照射による機器の損傷量予

測が重要となっている。粒子・重イオン輸送計算コ

ード PHITS[1] は、照射損傷量 DPA 値を計算できる

機能 [2]を実装しているが、高エネルギー領域

(100MeV-1GeV)の陽子照射について、実験データは

存在しない。そこで、極低温の環境下ではじき出し

断面積と関連する、陽子照射欠陥に伴う電気抵抗増

加を測定するための装置を開発した。 

２．装置開発：Fig.1 にサンプルと照射装置を示す。

サンプルは、直径 20mm のビーム範囲に収まるよう

に波状にした純度99.999%の銅線(ニラコ製 直径250
μm, 長さ 152mm)を、2 枚の高熱伝導度及び絶縁性

を持つ窒化アルミ基板(縦 30mm，横 25mm，厚さ

1.5mm)で挟み込む構造とし、1,000℃で 1 時間かけて

焼鈍した。その後、冷却用アンカー(無酸素銅 OFHC)
と GM冷凍機(SHI 社製 RDK-205E)を介した熱伝導に

より、サンプルを冷却した。試料の抵抗は、四端子

法を用いて±10mA 出力の電流源(Keithley 社製 6221
型)とナノボルトメータ (2182A 型)の組み合わせに

よるデルタモードで計測した[3]。また、基板上 T1
及び冷凍機近傍T2に抵抗温度計(Cernox社製)をそれ

ぞれ固定した。直径 20mm 穴の銅コリメータ及びビ

ーム強度測定のための 30mm 厚さのファラデーカッ

プを照射装置に挿入し、照射装置を FFAG 施設の照

射用ビームラインへ設置した。

３．試験結果：Fig.2 に、照射前の基板上の温度 T1
及び冷凍機近傍 T2 に対する銅の電気抵抗率の変化

を示す。本装置により、サンプルを 11K まで冷却で

きた。11K における銅の電気抵抗は常温における値

の約 1/1800 となり、照射欠陥に伴う微小な電気抵抗

増加の測定が可能となった。一方、基板と冷凍機の

温度差が 6K 程度であったが、これは基板と冷却用

アンカー間の接触不良が原因として考えられる。

開発した装置を用いて、125MeV 陽子を 11K、電

気抵抗 29.41 のサンプルに、1.45 × 1014（個/cm2）

照射したところ、1.53μΩの欠陥に伴う電気抵抗増加

を観測できた。また、照射中の温度上昇は 1K 程度

であった。今後、熱伝導によるサンプルの冷却性能

を向上させるとともに、アルミニウムやタングステ

ンなど他の金属の測定値を得る予定である。
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参考文献
[1] T. Sato et al., J. Nucl. Sci. Technol. 50 (2013) 
913-923. 
[2] Y. Iwamoto et al., Nucl. Instrum. Meth. B 274 (2012) 
57-64. 
[3] A.V. Suslov, Rev. Sci. Inst. 81 (2010) 075111. 

Fig. 2.  The relation between electrical resistivity of 
copper and temperature on the AlN sheet (solid line) 
and on the OFHC copper column (dashed line). 

Fig. 1.  Schematic of the irradiation chamber and 
the sample. 
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Measurements of turbulence in lead-bismuth single-phase and gas-liquid two-phase flows

Gen Ariyoshi, Daisuke Ito, Yasushi Saito and Kaichiro Mishima

ariyoshi.gen.46n@st.kyoto-u.ac.jp 

液体鉛ビスマスの単相および気液二相流れの乱流計測 

（京大院エネ 、京大原子炉 1、INSS
2
）○有吉玄、伊藤大介1、齊藤泰司1、三島嘉一郎 2

１．はじめに：鉛ビスマスを用いた加速器駆動シス

テムの開発には，未だ多くの技術的開発課題が残さ

れているが，既存の原子炉と同様に過酷事象に対す

る安全対策や評価も極めて重要である．代表的な過

酷事象である蒸気発生器破断時には，溶融鉛ビスマ

スと蒸気で構成される鉛ビスマス気液二相流が形成

される場合がある．Table 1 に示すように，この場合

の二相流は液相が高い密度を有するため，通常の気

液二相流に対して気液密度比が約 10 倍高くなる．し

たがって，流動特性が通常とは異なる可能性がある

ため，鉛ビスマス気液二相流の二相流および乱流特

性の理解が必要になる．しかし，ADS に関連した鉛

ビスマスの熱流動に関する研究は，ビーム窓および

核破砕ターゲット部を模擬した流路における伝熱流

動特性を実験的あるいは数値的に検討した例や，ビ

ーム窓付近における鉛ビスマスの流動場を計測した

例が多く[1]，鉛ビスマス気液二相流の基礎的な流動

特性に関する研究成果は少ないのが現状である．そ

こで，本研究では高密度比気液二相流の一つである

鉛ビスマス窒素二相流の液相速度変動や乱流強度，

ボイド率などの基礎データを計測し，その乱流特性

を実験的に検討することを目的とした． 

Table 1.  Physical properties of Pb-Bi and water. 

２．実験：実験には京都大学原子炉実験所付設の鉛

ビスマス二相流ループを用いた．装置は気液混合部，

試験部，気液セパレータ，ダウンカマーおよび電磁

ポンプにより構成されており，試験部は内径

D=50mm，長さ 2m のステンレス円管である．計測は，

図 1 に示すファラデーの法則を利用した小型電磁流

速計を用いて行い[2]，高さ方向 3 箇所（z/D=3.2, 17.6, 

32.4）に設置した．作動流体は，鉛ビスマス（Pb: 

44.5wt%，Bi: 55.5wt%）と高純度窒素ガスを用いた．

気相および液相の流量は，それぞれマスフローコン

トローラおよび電磁流量計により計測した．出口圧

力は大気圧とし，気相見かけ流速を jg=0.01, 0.02, 0.04,

0.05m/s，液相見かけ流速を jf= 0.1, 0.2m/s に変化させ

て実験を行った．また，サンプリング周波数は 10kHz

とし，計測時間は 60 秒間，液温は 200℃とした． 

Fig. 1.  Detail of electro-magnetic probe. 

３．結果：図 2 に液相見かけ流速 jf=0.1 m/s, 気相見

かけ流速 jg=0.01, 0.02, 0.04, 0.05m/s の場合における

鉛ビスマス-窒素二相流の液相速度変動のパワース

ペクトルを示す。図 2 からいずれのスペクトルも高

周波領域において単調減少しているが、気相見かけ

流速の減少に伴ってスペクトルも小さくなっている

ことが分かる。これは気相見かけ流速の減少に伴い、

気泡が液相速度変動に与える影響が少なくなってい

るためと考えられるが、今後さらに実験データを蓄

積し、詳細に検討する必要がある。 

Fig. 2.  Effect of superficial gas velocity on liquid ve-

locity on liquid velocity fluctuation. 
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強制対流サブクール沸騰におよぼす伝熱面濡れ性の影響

（京大院エネ、京大原子炉
1
）○加藤真裕、伊藤大介

1
、齊藤泰司

1 

１．はじめに：一般に沸騰熱伝達は固体表面の濡れ

性に大きく影響を受ける。固体表面の濡れ性は表面

の粗さ、紫外線による光触媒効果やガンマ線照射に

よる放射線誘起表面活性(RISA : Radiation Induced 
Surface Activation)[1]、化学薬品による表面処理[2]に
よって変化させることが可能である。 一方で、核破

砕中性子源や加速器駆動システムなどの核エネルギ

ーシステムにおける固体ターゲットの冷却システム

では高サブクール沸騰、高液流速冷却、微小伝熱面

に熱負荷が集中するといった条件から、限界熱流束

(CHF : Critical Heat Flux)を超えた高熱流束が観測さ

れる気泡微細化沸騰(MEB : Microbubble Emission 
Boiling) [3]が発生する可能性がある。熊谷ら[4]は、

サブクール度や流速の MEB の特性への影響を確認

しているが、濡れ性が MEB に及ぼす影響に関する研

究はほとんど行われていない。そこで本研究では、

薬品処理などの手法によって伝熱面の濡れ性を変化

させ、微小伝熱面におけるサブクール沸騰熱伝達へ

の濡れ性の影響を調べるとともに、MEB 現象の熱伝

達機構を解明することを目的とする。

２．実験：試験部の概略図を Fig.1 に示す。試験部は、

直径 10mm の円柱の先端を伝熱面とし、下部は円錐

状の銅ブロックとなっている。伝熱面周りは板厚

1.75mm のステンレス板を溶接し面一にし加工して

いる。銅ブロックには 18 本のカートリッジヒータ

(200W)が挿入されており、伝熱面下の円柱部には

Fig.1に示すようにシース型熱電対を高さ方向に 3ヶ

所設置している。

脱気を行なった後、ゆっくりと銅ブロックを加熱

し、沸騰実験を行った。加熱中の表面温度と熱流束

は銅ブロック内の準定常状態を仮定し、1 次元熱伝

導式によって算出した。

また表面濡れ性は空気中酸化および過酸化水素水

による酸化により制御した。

３．結果：Fig.2 にそれぞれサブクール度 40K、質量

流束 100kg/m2s の条件の空気中酸化および過酸化水

素水によって酸化した伝熱面の沸騰曲線を示す。図

中の実線および破線はいずれもプール沸騰における

核沸騰熱伝達と CHF の経験式である。核沸騰領域

における沸騰曲線を比較すると、熱流束が小さい場

合に濡れ性の向上により、高過熱度側へ遷移してい

ることがわかる。これは伝熱面の濡れ性が良くなっ

たために、活性化される気泡核密度が減少したため

であると考えられる。一方で、どちらの結果におい

ても CHF の後に MEB が観測され、濡れ性の向上に

より CHF は上昇した。遷移沸騰領域では濡れ性の

向上によって、より低過熱度側に遷移し、その後

MEB へと遷移していくことがわかった。 MEB 領

域においても濡れ性の向上によって沸騰曲線は低過

熱度側へ遷移していることがわかる。これは伝熱面

の濡れ性の向上により熱伝達が促進されたためと考

えられる。

参考文献 
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Effect of surface wettability on forced convection subcooled boiling
Masahiro Kato, Daisuke Ito and Yasushi Saito 
kato.masahiro.78v@st.kyoto-u.ac.jp

Fig. 2.  Boiling curves with air and H2O2 oxidation. 

Fig. 1.  Schematic of test section. 
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Three-dimensional structural studies on deuterated catalase from bovine liver 
Takuya Uemura, Akiko Kita and Yukio Morimoto
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牛肝臓カタラーゼの重水調製結晶による構造解析 

（京大院理、京大原子炉
1
）○上村拓也、喜田昭子

1
、森本幸生

1 

１．はじめに：カタラーゼは細胞内ペルオキソーム、

特に肝臓に多く存在し、過酸化水素を水と酸素に不

均化し分解・解毒する酵素である。５２６個のアミ

ノ酸から構成され４量体分子量２４万として機能す

る。各サブユニットには鉄原子を含むヘムを含んで

いる。ヘムを含み４量体として機能することから赤

血球ヘモグロビンと機能の点で比較されるが、４量

体としてのアロステリック構造変化はなく、単量体

単独でのＨ２Ｏ２分解を行っている。さらに特徴的な

点はこの分解速度が非常に速いことであり、毎秒の

代謝回転は４０００万に達する。これは毎秒数百万

個のＨ２Ｏ２を分解していることになり、溶媒から分

子内部のヘムのへの到達（拡散）、分解後の酸素と水

の放出のサイクルが非常に効率よく機能しているた

めである。従ってその分子構造には大きな興味が持

たれ結晶構造解析が行われた(1)。分子表面からヘム

に至るまでＨ２Ｏ２が通過するトンネルが存在し、そ

こに複数個の水分子が固定されていた。しかしなが

ら、先の代謝回転の速さは、このＨ２Ｏ２の機械的な

移動だけでは説明がつかない。従って、これら水分

子および基質であるＨ２Ｏ２の水素原子の位置および

機能を決定するために中性子回折による構造解析を

進めた。中性子による蛋白結晶解析は大強度中性子

源を必要とする。また軽水の非干渉性散乱を抑える

ため重水置換体の調製が必要である。本講演では、

この目的のために牛肝臓カタラーゼを用いた重水調

製の結晶化、および放射光による回折実験、解析に

ついて報告する。 

２．実験：カタラーゼは牛肝臓から抽出したものを

用いた。濃縮蛋白溶液を重水に懸濁し、リザーバー

溶液として、 50mM Tris-HCl, 10% PEG4000, 
pH7.5 in D2O を用いて蛋白質濃度 10mg/mL、微量

蒸気拡散法によって薄緑色柱状の結晶を得た(図１)。 

20%グリセロール添加の抗凍結剤溶液に浸したのち、

100K でのフラッシュクーリングによって凍結した。

放射光は SPring-8 BL26B2 ビームラインを利用し

た。カメラ長 250mm, 波長 1.0 Å、露出時間１秒、

210 フレームの回折像を得た。CCP4i/mosflm によ

る積分化構造因子計算を行い、分解能 2.14Å までの

155,094 個の独立な反射を得た。空間群は P212121, 
a=86.65,b=139.90, c= 231.01Å であり、非対称単位

に４量体として存在する。

３．結果：モデル分子として PDB ID 3RGP を用いて

分子置換法による位相決定を行い、下図のように構

造を決定することができた。蛋白質構成のアミノ酸

の立体的・配座的束縛を入れた構造精密化を進め、

現在構造の信頼性を示す R 値は 2.5 Å で 24.31％
（Rfree=29.45%）である。 

この構造解析の結果、先に述べた分子内トンネルに

は、数個の水分子が存在した。 

４．考察：構造解析には放射光を用いているため、

上述の水分子は酸素位置のみで水素原子の配向は明

らかになっていない。このトンネル内の全長は約２

０Ａであるので、Ｈ－Ｏ－Ｈの配向によっては、５

－６個の水分子で水素結合が直線状に形成される。

この中で、プロトンおよび酸素原子が摂動を起こせ

ば、水分子、Ｈ２Ｏ２の物理的な移動と、代謝回転速

度の関係が明らかになると期待できる。これらのこ

とを明らかにするためには、放射光においてはさら

に高分解能のデータ収集が必要であり、なおかつ良

質の大型結晶を用いた中性子回折データの収集が必

要である。 

参考文献
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Ｕ-Zr 系燃料デブリから実海水への核種溶出挙動 

（京大院工、東北大多元研
1
）○佐々木隆之、竹野 佑、桐島 陽

1
、佐藤修彰

1
 

１．はじめに：福島第一原子力発電所事故において

融解したウラン酸化物が一次冷却水や注入水と接触

することにより、核分裂生成物（FP）や放射化物等

を含む高放射能汚染水となった。汚染水循環処理に

は従来の知見に基づいて吸着塔や沈殿槽が採用され、

セシウムなどが連続的に回収されているが、吸着樹

脂等に捉えられた核種の種類や量についての詳細な

分析データはまだ極めて少ないのが現状であり、将

来、予想と異なる分析結果が出れば、その原因究明

とともに処理・処分方法の改良に反映させなければ

ならない[1]。特に当初、注入水として実海水が用い

られたことから、デブリ燃料と海水混じり水との接

触時を想定し、FP がどのような溶解挙動をとったか

を評価することは重要であるが、様々な懸濁物や微

粒子を含む実海水における核種の化学状態について

検討した例は殆どない。一方、汚染水および処理水

の放射能分析では採取場所によって核種の種類･濃

度が異なることが明らかになりつつあるが、処理･

処分方法の検討には、更なるデータの蓄積とともに、

それらの溶出挙動の理解が不可欠である。本報告で

は、模擬燃料デブリとして UO2-ZrO2固溶体を用いた

海水への溶出実験について、既報の約 160 日間の浸

漬試験[2]で検出できなかったヨウ素やネプツニウ

ムを含む短半減期核種に着目し、溶出率の評価およ

び海水中での化学状態を検討した。 

２．実験：LOCA により炉心温度が上昇し、炉心溶融

により燃料および被覆管等構造材を含む燃料デブリ

を生成した。LOCA 時における燃料および被覆管との

相互作用については TMI 事故における既往の知見が

参考になるが、高温海水との反応や、水素爆発等に

より導入された空気との反応も考えられ、TMI とは

異なる事象についても検討しておく必要がある。特

に、燃料デブリ中の主成分と考えられる UO2-ZrO2系

酸化物や-Fe,Zr系合金について酸化還元による相変

化や、それに伴う FP成分等の挙動である。 

 そこで今回、U/Zr モル比を 90/10、50/50 および

10/90 と変えた UO2-ZrO2擬二元系酸化物を、表に示

す雰囲気において 1473 Kで加熱処理し、固溶体とし

た後、京大原子炉で熱中性子照射（6.6×1015 n･cm-2）

した。約 2 週間後、γ線核種を Ge半導体検出器で分

析し、インベントリを評価した。この粉末状の酸化

物試料を、PP製容器に入れた無ろ過実海水 50 ml（南

相馬市小高区海岸にて採取）に浸漬し、室温で静置

した。所定の期間毎に上澄み 5 mL を孔径 0.45 µmお

よび 3 kDa のフィルタで固液分離し、ろ液を蒸発濃

縮後、試料中のγ線核種を定量し、核種の溶出率を

評価した。ウランは ICP-MS により定量した。溶出率

は次式で定義される。 

溶出率(%)＝ 

   溶出した放射能量(Bq)/インベントリ(Bq)  (1) 

表 浸漬試料の初期組成と相状態 

３．結果と考察：浸漬液中にはアルカリ土類金属

(Ba-140) や４価金属(Zr-95)など複数種の FP、およ

びウランや Pu-239 の親核種である Np-239 などのア

クチニド元素が確認され、多くの核種の浸漬試料か

らの溶出率は時間とともに増加する傾向が見られた。

酸化処理した試料の溶出率は還元処理したそれらよ

りも高く、U/Zrモル比が 90/10および 50/50試料に

は U3O8相が見られたが、ZrO2が過剰となる 10/90 試

料ではウランの酸化が抑制されており、試料の相状

態が核種の溶出率に影響することが分かった。また、

溶出した Cs-137および I-131にはろ過孔径依存性が

見られなかったが、Zr-95 および Ru-103 の一部は 3 

kDa フィルタでろ別されたことから、実海水中で水

和イオンよりも大きなサイズの化学状態で存在して

いる可能性が示唆された。 

 本研究は、科学研究費(基盤研究(S)24226021)の一

環として実施した。ここに記して謝意を表す。 
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Local structures and electrical conduction properties of lithium ion conductors: Li2S–GeS2 glasses 
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Li2S-GeS2系超イオン伝導ガラスの構造と電気伝導特性

（京大院工、京大原子炉
1
）○古田幸三、森一広

1
、小野寺陽平

1
、福永俊晴

1

１．はじめに：リチウムイオン電池は、高い起電力

とエネルギー密度をもつため、ノートパソコン、携

帯電話、電気自動車など様々な機器の電源として広

く普及している。しかし、現行のリチウムイオン電

池は、電解質として可燃性の有機電解液を使用して

いるため、過熱による発火や漏液などが生じる潜在

的な危険性を抱えている。この有機電解液にかわる

ものとして、不燃性の固体電解質（リチウムイオン

伝導体）が注目されている。その中でも、液体急冷

法やメカニカルアロイング法によって作製した

Li2S-GeS2系超イオン伝導ガラスは、高いリチウムイ

オン伝導度を示すことが知られている[1,2]。 

 本研究では、パルス中性子および放射光 X 線回折

実験から得られた回折データを用いてリバースモン

テカルロ（RMC）モデリングを行い、本系の３次元構

造および電気伝導度の関係について詳細に調べるこ

とを目的とする。 

２．実験：メカニカルアロイング法により、

(
7
Li2S)x(GeS2)100-x ガラス（x=40, 50, 60）をそれぞれ

Ar ガス雰囲気中にて 60-120 時間かけて作製した。そ

の際、7
Li2S（純度: 99.9%、（株）高純度化学研究所）

および GeS2 （純度：99.99%、（株）高純度化学研究

所）を出発原料として使用した。また、作製したガ

ラス試料について、交流インピーダンス法を用いて

電気伝導度を測定した。そして、パルス中性子回折

実験を J-PARC／物質生命科学実験施設(MLF）に設

置されている高強度全散乱装置 NOVA にて行った。

また、放射光 X 線回折実験については、SPring-8 内

に設置されている非晶質物質用二軸回折系 BL04B2

を用いて実施した。 

３．結果：Fig. 1 に各組成における室温での電気伝導

度測定の結果を示す。これより、(
7
Li2S)60(GeS2)40 ガ

ラスがσ~10
-4[S/cm]という高い電気伝導度をもつこ

とを確認した。また、Li イオン濃度が増加するにつ

れて、電気伝導度が指数関数的に上昇することがわ

かった。 

Fig. 2 に RMC モデリングによって得られた

(7Li2S)40(GeS2)60 ガラスの 3次元構造について示す。

他の組成に関しても同様のモデリングを行った。 

当日は、これらのモデリングより得られたリチウ

ムイオンの分布などの詳細な解析について報告する

予定である。 

 

 

 

参考文献 
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147. 
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Fig. 2. The three-dimensional structure of 

(
7
Li2S)40(GeS2)60 glass obtained from the RMC mod-

eling. The tetrahedra indicate the GeS4 units and the 

black spheres indicate the 
7
Li ions. 

Fig. 1. Electrical conductivities of (
7
Li2S)x(GeS2)100-x

glasses (x = 40, 50, and 60) at RT. 
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Conduction pathways of lithium ions in Li2S-P2S5 superioinic conducting glasses 

Keigo Enjuji, Kazuhiro Mori, Tomoharu Ichida, Yohei Onodera and Toshiharu Fukunaga
enjuji.keigo.32u@st.kyoto-u.ac.jp 

Li2S-P2S5系超イオン伝導ガラスのリチウムイオン伝導経路評価 

（京大院工、京大原子炉
1
）○延壽寺啓悟、森一広

1
、市田智晴、小野寺陽平

1
、福永俊晴

1

１．はじめに：現在、リチウムイオン二次電池の電

解質には可燃性の有機電解液が使用されていること

から、液漏れや発火の危険性が指摘されている。そ

の危険性を排除する新材料として、不燃性の固体電

解質の実現が望まれている。 

Li2S-P2S5 系超イオン伝導ガラスは、高いリチウム

イオン伝導性を示すことからリチウムイオン二次電

池の固体電解質として注目されている。特に、

(Li2S)70(P2S5)30 ガラスを熱処理することによって得

られる Li7P3S11準安定結晶は、熱処理前後で室温にお

ける電気伝導度が 1 桁以上上昇することが報告され

ている[1]。これまで我々は、中性子及び X線回折デ

ータを用いたリバースモンテカルロ（RMC）モデリン

グによって、(Li2S)x(P2S5)100– xガラスの３次元構造の

視覚化に成功した[2]。また、得られた３次元構造情

報を用いた Bond valence sum（BVS）解析によって、

予想される Li イオン伝導経路を明らかにした[2,3]。

本研究では、Li イオン伝導経路中の Li イオンが安

定に存在できる領域（安定領域）について詳細に調

べた。 

２．実験：(7Li2S)x(P2S5)100– x ガラスのパルス中性子

及び放射光 X 線回折実験を行うため、高強度全散乱

装置 NOVA（J-PARC/MLF）及び非晶質物質用二軸回折

計 BL04B2（SPring-8）を使用した。中性子・放射光

X 線の併用によって、精度の高い構造解析が期待で

きる。RMCモデリングには解析ソフト RMC++を使用し

た[4]。 

３．結果：Fig. 1 に、(7Li2S)70(P2S5)30ガラスの構造

と BVS 解析によって得られた Li イオン伝導経路を

示す。さらに、Li イオン伝導経路に対して Li イオ

ンが最も安定に存在できる「安定領域」とそれ以外

の「準安定領域」の２つに区別することができた。

Li イオンは(7Li2S)x(P2S5)100– xガラス内を伝導する際、

ある安定領域から準安定領域を通って別の安定領域

に移動していると考えられる。 Fig. 2 に、

(7Li2S)70(P2S5)30 ガラス中の Li イオン安定領域を示

す。Fig. 2 から、安定領域は一定の場所にかたまって

存在していることがわかる。解析の結果、この安定

領域のユニットは、各組成において異なるサイズを

示すことがわかった。さらに、安定領域ユニットの

二体相関関数を求めることで、安定領域ユニット間

の距離に規則性があることもわかった。当日は、安

定領域のサイズ形状や分布について、さらに詳細な

解析結果について報告する。 
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Fig. 2.  Lithium ‘stable’ regions in (
7
Li2S)70(P2S5)30

glass. 
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Fig. 1.  Three-dimensional conduction pathways of 

lithium ions in (
7
Li2S)70(P2S5)30 glass.
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4 価金属水酸化物および酸化物溶解度における温度影響 

（京大院工、京大原子炉
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1
、藤井俊行

1
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１．はじめに：

高レベル放射性廃棄物には、比較的短半減期の発熱

性核種が含まれており、処分安全評価におけるオー

バーパックの早期破損シナリオでは、4 価アクチニ

ドを含む放射性核種は高温地下水環境下（< 90ºC）
を移行する可能性がある。常温（25ºC）の地下水環

境では、4 価アクチニドは加水分解反応により不定

形の水酸化物沈殿（アモルファス水酸化物）を形成

し、移行挙動はアモルファス水酸化物の溶解度によ

り支配される。一方、高温条件下（90ºC）では、ア

モルファス水酸化物の脱水結晶化が進行し、溶解度

を律する溶解度制限固相の相状態が変化する [1]。こ
のため、高温条件下における溶解平衡反応および固

相の変化（アモルファス水酸化物の結晶化）に関す

る熱力学定数を求め、様々な温度環境下での 4 価ア

クチニド溶解度を予測することは、処分の安全評価

の高度化につながる。

本研究では、4 価アクチニドのアナログ元素であ

るジルコニウムに着目し、5ºC~60ºC の温度範囲で溶

解度実験を行った。アモルファス水酸化物固相を出

発物質とする高温条件下での溶解度は、アモルファ

ス水酸化物結晶化と、溶解度積や錯生成定数など熱

力学定数の温度依存性による２つの効果が考えられ

る。そこで、試料を静置する際の加熱温度、ならび

に溶解度を測定する際の測定温度を制御した実験を

行い、溶解度に及ぼすそれぞれの効果について考察

し、反応における熱力学諸量を求めた。

２．実験：

溶解度実験では、まず、常温下において過塩素酸ジ

ルコニウム初期溶液([Zr] = 0.01 mol/dm3 (M))に酸ま

たはアルカリ（HClO4/NaOH）を滴下、pH を調整（2 
< pH < 7）し、アモルファス水酸化物を固相とする試

料溶液を得た。イオン強度（I）は NaClO4により I = 
0.5 に調整した。試料溶液は 5ºC、40ºC および 60ºC
に調整した恒温器内で所定の期間静置した。静置後、

試料溶液を取り出し、それぞれの試料に対して

5ºC~60ºC の異なる温度条件下で pH 測定および上澄

み液の限外ろ過(3kDa – 100kDa NMWL)を行った。

ろ液に含まれるジルコニウム濃度は ICP-MS により

定量した。また、比較のため、結晶性のジルコニウ

ム酸化物（ZrO2(cr)）を初期固相とする同様の溶解度

実験を行い、溶解度の温度依存性を測定した。加熱

後の固相は乾燥させた後、XRD により測定した。 
３．結果：

図 1 に 5ºC ~60ºC で 3 ケ月間加熱した後、25ºC で

測定した溶解度（左図）および 60ºC で加熱した後、

5ºC~60ºC で測定した溶解度（右図）を示す（3kDa
フィルターろ過）。比較のため、25ºC および 90ºC で

静置後、25ºC で測定した溶解度[1,2]を図１（左）に

示す。60ºC および 25ºC 測定の溶解度と 25ºC 静置お

よび 25ºC 測定の溶解度[2]を比較すると、値が大き

く低下しており、初期のアモルファス水酸化物固相

から結晶性酸化物へ結晶化が進行したためと考えら

れる。一方、60ºC 加熱後の固相の溶解度を測定温度

で比較した場合（右図）、その違いはほとんど見られ

なかった。  

次に、10kDa~100kDa フィルターを用いて限外ろ

過し、見かけの溶解度のろ過フィルター孔径依存性

から溶液中に存在するコロイド種の粒径分布を求め

た。5ºC~60ºC の各温度でのコロイド種の粒径分布は

概ね一致しており、加水分解により生成するコロイ

ド種が 5ºC~60ºC の温度範囲では安定に存在するこ

とが示唆された。

測定温度
25ºC一定

加熱温度
60ºC一定

粒径分布から見かけの溶解度に対するコロイド種の

寄与を求めることで単核加水分解種の溶解度を推定

し、60ºC 加熱後の固相の溶解度積（Ksp）の値を

5ºC~60ºC の各測定温度において求めた。得られた

Kspの温度依存性から標準反応エンタルピー(ΔrHº)
を求めたところ、ΔrHº＝–101.4±8.7 kJ/mol (Zr4+ + 
4OH– ⇔ Zr(OH)4 (s,60ºC))となり、25ºC の固相

（Zr(OH)4(am)）の ΔrH である–133.6 kJ/mol[3]よ
りやや大きな値となった。

参考文献
[1] T. Kobayashi et al. Radiochim. Acta, 101 (2013) 645. 
[2] T. Sasaki et al. Radiochim. Acta, 94 (2006) 489. 
[3] P. Brown et al., Chemical Thermodynamics of Zirco-
nium, Elsevier, North-Holland, Amsterdam (2005) 

Fig. 1. Solubility of Zr(OH)4(s) (3kD filtration) (left) at 
25ºC after aging at 5 - 60ºC (right) at 5-60ºC after aging 
at 60ºC. 

Temperature effect on the solubility of tetravalent hydroxide and oxide 
Taishi Kobayashi, Takayuki Sasaki, Akihiro Uehara, Toshiyuki Fujii, Hajimu Yamana and Hirotake Moriyama 
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中性子共鳴濃度分析法における中性子輸送系の開発

（原子力機構、京大原子炉 1）○北谷文人、小泉光生、土屋晴文、高峰潤、呉田昌俊、原田秀郎、瀬谷道夫、 
堀順一 1、佐野忠史 1 

１．はじめに：原子力機構では、溶融燃料デブリや

低除染燃料等の様々な核種が混在する試料から核物

質を定量する手法として中性子共鳴濃度分析法

（Neutron Resonance Densitometry(NRD)）の開発を

行っている[1]。本手法は、中性子共鳴透過分析法

(NRTA)[2] と、中性子共鳴捕獲分析法(NRCA)[3]の 2

つの手法を組み合わせたものでパルス中性子を利用

した Time of flight（TOF）法により中性子エネル

ギーを分離するものである。本手法の適用に当たり、

装置の小型化がどこまで可能であるかを見極めるこ

とが重要課題である。このために、飛行距離の短い

TOF用中性子輸送系を試作し、その性能を調べた。 

２．実験：長さ 2mの中性子導管（総飛行距離 7.3m）

を設置した。中性子導管は、φ200mmの Al製で外周

を B4C40％ドープのシリコーンゴム 5mm で巻いてあ

り、これを 460x460mm でφ210mm の穴あきの高密度

ポリエチレンで覆った構造となっている。また、2mm

厚の Al製窓があり導管内を真空にできる。中性子ビ

ームは、導管入射の前にφ50mmにコリメートされ入

射する。透過スペクトルを測定するための試料は、

バックグラウンドを決定するブラッグフィルターを

兼 ね て 、 In(0.2mm),Ag(0.25mm),W(0.5mm) の

100x100mm 箔を用いた。また、γフラッシュ低減の

ために 10mmの Pbを挿入した。透過中性子の測定は、

100x100x10mmの 6Li シンチレータ（GS20）を用いた。

入射中性子フラックスは、BF3検出器により測定した。

中性子導管の有無及び中性子源のパルス幅を変える

ために電子線のパルス幅を 500ns〜4μs と変化させ

て透過スペクトルに与える影響を調べた。 

３．結果：図 1 に中性子導管有り無しの場合の透過

中性子の波高スペクトルを示す。透過スペクトルに

は、フィルタに用いた In,Ag,W の吸収ピークが観測

されている。横軸の飛行時間は､1 チャンネル 500ns
となっている。また、各々波高スペクトルは、測定

時間と BF3検出器の総カウントで規格化している。

導管の有無で 382ch(7.64eV)及び 204ch(26.8eV)の
吸収ピークを比較した。その結果、ピーク位置及び

ピークの半値幅は、誤差の範囲で一致した。これか

た、透過スペクトルに対して中性子導管の有無が大

きな影響を及ぼさなかったことがわかる。次に、図

2 は、電子線のパルス幅を 500ns,2µs,4µs と変化さ

せたとき、204ch 付近(26.7eV)に観測される 183W の

吸収ピークの変化を示す。これから、電子ビームの

パルス幅が長くなるとピーク位置が低エネルギー側

にシフトし、吸収ピーク幅が広がっていることがわ

かる。また、4µs のパルス幅では、吸収ピークの形

が崩れており、このエネルギーでは、中性子のエネ

ルギーを分離することが困難になっている。以上の

結果は、規格化した波高スペクトルのみからの解析

結果で、今後、パルス中性子源を含めた試料までの

中性子輸送系が測定に与える影響をバックグラウン

ドに与える影響等を含めた詳細な解析とシミュレー

ションとの比較検討し、NRD における中性子輸送系

の開発に資する予定である。

参考文献
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Fig.1 Influence of the flight tube on neutron transmis-
sion spectrum 

Fig.2 Influence of the electron beam pulse width on 
neutron absorption 

Development of a neutron transport system for neutron resonance densitometry 
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Measurement of prompt -ray spectrum for thermal neutron induced fission of 235U 
Hiroyuki Makii, Katsuhisa Nishio, Ichiro Nishinaka, Kentaro Hirose, Riccardo Orlandi, James Smallcombe, Romain Leguillon, 
Shun Sekimoto, Kouichi Takamiya and Tsutomu Ohtsuki 
makii.hiroyuki@jaea.go.jp 

235
U熱中性子核分裂における即発ガンマ線スペクトルの測定 

（JAEA、京大原子炉 1）○牧井宏之、西尾勝久、西中一朗、廣瀬健太郎、Riccardo Orlandi、James 

Smallcombe、 Romain Leguillon、関本俊 1、高宮幸一 1、大槻勤 1 

１．はじめに：福島第一発電所では廃止措置に向け、

溶融しデブリとなった核燃料の取出しが計画されて

いるが、体系が未臨界であることを保証しながら作

業を進める必要がある。未臨界であることを保証す

るためには、核分裂事象の頻度を観測する必要があ

るが、使用済核燃料から放出されるバックグラウン

ドγ線等により、核分裂事象に伴い発生する即発中

性子を観測することは困難であると予想されている。

一方、252
Cfの自発核分裂事象においては、核分裂生

成物のβ崩壊等で生じるγ線（最大数 MeV）を超え

る高エネルギーγ線が発生することが知られている

[1]。我々はこの高エネルギーγ線に感度を有する未

臨界監視γ線検出器の開発を提案している。しかし

ながら、235
U の熱中性子核分裂[

235
U(nth,f)反応]におい

ては最大で 7MeV までのγ線しか測定されていない

[2]。そこで我々は未臨界監視γ線検出器の開発に資

するため、235
U(nth,f)反応から発生する高エネルギー

（6～20 MeV）γ線の収率を確認することを目的と

した測定を開始した。 

２．実験： KUR の中性子スーパーミラー導管（B4

コース）で得られた中性子ビームを用いて行った。

実験の模式図を図 1 に示す。235
U 薄膜標的は Sm 共

沈線源調整法[3]で製作した厚み 0.8 mg/cm
2、直径

18mm のものを 2 枚使用し、中性子を照射した。そ

れぞれの標的から 50mm 離れた位置に有感領域

80mm×80mmの多芯線比例計数管（MWPC）を 2 台

設置し、標的での 235
U(nth,f)反応により発生した核分

裂片を観測した。標的から発生する即発γ線は

LaBr3(Ce)検出器を 1 台、標的から 240mm 離れた位

置に設置して測定した。LaBr3(Ce)検出器周辺にはバ

ックグラウンドを低減するための遮蔽材（中性子

用：ボロン入りポリエチレン・LiF タイル、γ線用：

鉛）を配置した。実験ではイベント毎の MWPC と

LaBr3(Ce)検出器の波高、及び MWPC と LaBr3(Ce)検

出器との時間差を記録した。測定時間は約 5100秒で

あった。 

３．結果：図 2に LaBr3(Ce)検出器で得られたパルス

波高スペクトルを示す。ここで、MWPCと LaBr3(Ce)

検出器との時間差スペクトルをとることで両検出器

での同時計測の条件を課した。MWPC と LaBr3(Ce)

検出器との時間差スペクトルを見ると、即発γ線と

即発中性子を十分に分離することができていなかっ

た。今後、測定条件等の改良を進める予定である。 

Fig. 1.  Schematic view of the experimental setup. 
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Fig. 2.  Pulse height spectrum obtained by the 

LaBr3(Ce) detector. Events in the spectrum were coin-

cidence with the fission fragments observed by the 

MWPC. 
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Fig.1 Schematic diagram of experimental apparatus 

Fi

Fig. 2 Tritium release curves 

(a) KALOS31 Li4SiO4 ceramic breeder material 

(b) KALOS34C Li4SiO4 ceramic breeder material 

新型の固体トリチウム増殖材からのトリチウムの放出挙動

（秋田大、九大
1
、京大炉

2、KIT3） ◯宗像健三、中村彩乃、和田孝平、竹石敏治
1
、藤井 俊行

2
、上原章寛

2
、

山名元
2
、Regina Knitter

3
 

１． はじめに：核融合炉ブランケットで使用される

固体トリチウム増殖材からのトリチウムの放出

特性の解明は、トリチウムインベントリーの把

握やブランケットの設計の点から重要である。

カールスルーエ大学においては、溶融スプレイ

法によって、珪酸リチウム増殖材が調整されて

おり、有力なトリチウム増殖材の候補になって

いる。ただし、増殖材の性能をさらに改善する

ために、チタン酸リチウムをドープしたトリチ

ウム増殖材が、新たに試作されている。本研究

では、このような新型のトリチウム増殖材の提

供を受け、京都大学原子炉実験所にて、試料の

照射ならびに照射後焼鈍実験を行った。 

２． 実験：固体増殖材の試料には、カールスルーエ

大学から提供された KALOS31 と KALOS34C を

用いた。両者とも、基材は珪酸リチウムである

が、チタン酸リチウムを添加した複合酸化物増

殖材である。これらの固体増殖材は、京都大学

原子炉実験所の原子炉で、5. 5×1012 cm-2s-1 の中

性子束下で 30 分照射された。照射後焼鈍実験

装置のフローを Fig.１に示す。実験では、0.1%
の水素を含むアルゴンガスを照射試料の充填層

に流通させ、トリチウムの放出挙動を観察した。

試料の温度は、5 K/min の速度で昇温させた。放

出されたトリチウムのガス中の濃度は、電離箱

で測定した。

３．結果：Fig.2 に、KALOS31 試料と KALOS34C
試料からのトリチウムの放出特性の比較を示す。

KALOS31 試料では、トリチウムの放出ピーク

が、400 K で観察されたが、KALOS34C 試料

では、800 K でトリチウムの放出ピークが見ら

れた。このことから、低温でのトリチウム放出

特性は、KALOS31 試料の方が優れていること

がわかった。ただし、KALOS31 試料から放出

されたトリチウムの化学形は、ほぼ全量トリチ

ウム水蒸気であった。このようなトリチウム放

出挙動の差は、チタン酸リチウムの含有量や複

合酸化物の形態に起因するものと考えられるが、

提供を受けている他の試料を用いた検討が今後

必要である。

Tritium release from new types of ceramic breeder materials 
Kenzo Munakata, Ayano Nakamura, Kohei Wada, Toshiharu Takeishi, Toshiyuki Fujii, Akihiro Uehara, Hajimu Yamana, 
and Regina Knitter  
kenzo@gipc.akita-u.ac.jp 
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Oxidation of amino acid residues of γ-crystallin induced by ionizing radiation 
Ingu Kim, Takeshi Saito, Noriko Fujii and Takashi Kanamoto 
in9-kou@rri.kyoto-u.ac.jp 

ラット水晶体タンパク質に対するγ線照射の影響 

（京大院理、京大原子炉 1、広島大
 2
）○ 金仁求 、齊藤毅 1、藤井紀子 1、金本尚志 2

１．はじめに：タンパク質構成アミノ酸残基は化学

的に安定であると一般的に考えられていた。しかし

近年、分析化学技術の進歩によりアミノ酸 1 残基ご

との変化を分析できるようになり、アミノ酸残基は

酸化、脱アミド化、異性化など、様々な修飾を受け

ていることが明らかになってきた。これらの修飾は

酸化的ストレス、紫外線、電離放射線などの曝露に

より促進することが知られている。我々は以前の研

究でタンパク質溶液に 0.5-2.0 kGy のγ線照射を行

うとトリプトファン残基の酸化やアスパラギン酸残

基の異性化が増大することを確認した。本研究では

ラット水晶体組織にγ線を照射し、水晶体の主要タ

ンパク質であるクリスタリンの会合状態の変化に対

して解析を行い、さらにクリスタリン中のアミノ酸

残基の酸化部位を決定した。 

２．実験：4週齢のラット水晶体にγ線を照射(5 Gy、

50 Gy、4 kGy)し、それぞれの水晶体をホモジェナイ

ズして遠心分離し、可溶性画分と不溶性画分に分離

した。得られた可溶性画分のクリスタリンの会合状

態をゲルろ過クロマトグラフイー法により解析した。

さらに、可溶性画分をトリプシンで処理し、タンパ

ク質をペプチドに断片化した。得られた全ペプチド

に対してイオントラップ型 LC-MS 法で分析し、クリ

スタリン中のアミノ酸残基の酸化部位を決定した。 

３．結果：ゲルろ過クロマトグラフイー解析の結果、

5 Gy, 50 Gy 照射サンプルにおいて、γ‐クリスタ

リンのピークに対して高分子量側に新たなピークが

出現した。また、4 kGy 照射サンプルにおいて、γ

‐クリスタリンのピーク面積が減少した。このこと

は、γ‐線照射によってγ－クリスタリンの凝集体

が不溶性画分に移行した可能性を示すしている。こ

れらのことより、水晶体へのγ線照射はクリスタリ

ンの会合状態の影響を与えると考えられる。また、

LC-MS 法の結果、水晶体への 5 Gy, 50 Gy のγ線照

射により、γ‐クリスタリンの 69番目のトリプトフ

ァン残基、70番目と 102 番目のメチオニン残基が線

量依存的かつ部位特異的に酸化(酸化率：50 Gy＞5 

Gy)されていることが明らかとなった。未照射および

4 kGy 照射サンプルにおいてはこれらの残基に酸化

は見られなかった。今後は他の部位での修飾につい

て明らかにするとともに不溶性画分の分析も進める

予定である。 
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環境試料中の放射性核種分析への同位体比分析法の適用性の検討
（京大原子炉、京大地熱

1
）○芝原雄司、窪田卓見、藤井俊行、福谷哲、高宮幸一、 

柴田知之 1、芳川雅子 1、山名元 

１．はじめに：福島第一原子力発電所事故への環境

動態解析等の事故評価のために、Sr、Cs[1]、U[2]お
よび Pu に注目し，同位体比分析法の適用を進めてい

る。同事故により放出された放射性核種は広範囲に

分布するため、採取した環境試料の単位重量当たり

では微量なものとなる．そこで、本研究では、U の

中性子照射により生成した Sr および Cs の放射性核

種を分離・回収した後に同位体比分析を行い、本方

法の事故評価に対する適用性の検討を行った。 

２．実験：天然 U（UO2）10 mg を京都大学研究用原

子炉で中性子照射（中性子束密度：5.5×1012 n s-1 cm-2、

照射時間：3 hr）し、濃硝酸に溶解・乾固した。 
残渣を 10 mL の 8 M 硝酸で溶解し、UTEVATM 樹脂

を用いて U 等のアクチノイド元素を分離した後[2]、
Sr樹脂およびリンモリブデン酸アンモニウム（AMP）
を用いて Sr および Cs の回収を行った。回収した試

料は，乾固の後 10 μL の 1 M 硝酸溶液に溶解し、質

量分析用試料とした。

同位体比分析は、TIMS（TRITON-T1，Thermo Fisher 
Scientific）を用い。10 μL 中 1 μL の試料溶液を TaO
アクチベーター溶液 1μL と共に Re フィラメントに

塗布した single filament method で行った。 
ORIGEN-II による上記照射条件での放射性核種の

生成量評価では、同位体比分析を行った時に最大量

を示す放射性核種がそれぞれ Sr で 4.5×10-11 g（90Sr）、
Cs で 7.4×10-11 g（137Cs）と微量である。このため、

同位体比分析には二次電子増倍管検出器を用いた。

３．結果：図 1 に Sr のマススペクトルを示す。照射

2.6 日後では、89Sr（T1/2=50.5d）、90Sr（T1/2=28.9y）に

加えて、91Sr（T1/2=9.5h）も観測された。この時の 89Sr、
90Sr および 91Sr の塗布量はそれぞれ約 3 pg、4 pg お

よび 0.04 pg であり、同位体比は小数点以下 4 桁まで

求められた。また、ORIGEN-II による生成量から求

めた各同位体比はそれぞれ 0.79および 0.01と分析結

果と一致した。89Sr および 91Sr は時間とともに減衰

し、573.9 日後では 90Sr のみが観測された。同位体比

の時間変化より、89Sr および 91Sr の半減期はそれぞ

れ 50.45±0.09 y および 9.7±0.5 h と見積もられるとと

もに、89Sr/90Sr の場合では pg レベルの塗布量で 89Sr
の 10 半減期の 500 日程度まで追跡可能と確認した． 

Cs のマススペクトルを図 2 に示す。本照射条件で

は 134Cs（T1/2=2.1y）の生成量が僅かなため（4.2×10-16 
g）ピークの特定は難しいが、同 7.0×10-11 g の 135Cs
（T1/2=2.3×106y）、同 5.7×10-14 g の 136Cs（T1/2=13.2d）
および同 7.4×10-11 の 137Cs（T1/2=30.1y）のピークを確

認した。Sr と同様に pg レベルの塗布量で検出が可能

であり、同位体比の分析結果も小数点以下 4 桁まで

求めることができる： 135Cs/137Cs=0.9103±0.0008、
136Cs/137Cs=0.00022±0.00001。 

福島県下で採取した試料の Cs 分析結果は(b)であ

る（2013 年 10 測定）。136Cs は消失していたが、134Cs、
135Cs および 137Cs を検出した。今回の事故では１～3
号機の 3 か所が放射性核種の放出源となるため、事

故後 4.5 か月以内であれば、 134Cs/137Cs および
135Cs/137Cs に 136Cs/137Cs を加えた 3 つの同位体比によ

る、より詳細な分析が可能と推測できる。

現在検討している分析スキームでは、Sr および Cs
ともに、pg の塗布量で 4 桁の同位体比で 10 半減期

まで追跡可能である。今後はスキームの改善等を試

み、適用範囲の拡大を進めていく予定である。

参考文献
[1] Y. Shibahara et al, J. Nucl. Sci. Technol., 51 (2014) 
575-579. 
[2] Y. Shibahara et al, J. Radioanal. Nucl. Chem., in 
press. 

Figure 1. Mass spectra of Sr. 
(a) stable isotopes, (b) radioactive isotopes. 

Figure 2. Mass spectra of Cs. (a) recovered from irra-
diated UO2. (b) recovered from plant sample[1]. 

Applicability of isotopic ratio measurement for analysis of radionuclide in environmental samples from fukushima 
Yuji Shibahara, Takumi Kubota, Toshiyuki Fujii, Satohsi Fukutani, Koichi Takamiya,  
Tomoyki Shibata, Masako Yoshikawa and Hajimu Yamana  
y-shibaharai@rri.kyoto-u.ac.jp 
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Study on the Effective Delayed Neutron Fraction in Accelerator-Driven System at the Kyoto University Critical Assembly Coupled 

with the Fixed-Field Alternating Gradient Accelerator

Masao Yamanaka, Tsuyoshi Misawa, Cheolho Pyeon and  Takahiro Yagi

m-yamanaka@rri.kyoto-u.ac.jp 

(P28) KUCAとFFAG加速器を組合せた加速器駆動システムにおける
　　　　　　　遅発中性子実効割合の検討 

（京大院エネ科 、京大原子炉 1） ○山中正朗、三澤毅 1、卞哲浩 1、八木貴宏 1

１．緒論：核燃料の燃焼に伴い発生する長寿命核種

の放射能毒性は、天然ウランのものと同程度に減衰

するまでおよそ 10 万年という長い期間を要する。こ

のため、長期に及ぶ管理が必要であり、長期貯蔵施

設の立地場所の選定や保管技術の信頼性といった問

題が原子力発電の課題として今も横たわっている。 

昨今、このような負担を軽減させるため、長寿命

核種を炉心に装荷して減衰に要する期間を数 100 年

程度に短縮できる、未臨界の炉心と加速器中性子源

から成る加速器駆動システム(ADS)を用いた核変換

に関する研究が行われている。京都大学臨界集合体

実験装置(KUCA)ではD-T反応またはFFAG加速器と

重金属ターゲットで中性子を発生させて ADS を実

現し、未臨界度測定手法等の基礎研究を進めている。 

未臨界で運転される ADS にとって未臨界度は安

全裕度を示す重要なパラメータのひとつであるが、

計算で求めた未臨界度(Δk/k)をパルス中性子法等に

より測定した未臨界度($)と比較するためには遅発中

性子実効割合 βeffを求めておく必要がある。これまで、

臨界体系における βeff の計算には中性子束と随伴中

性子束を用いる手法が広く用いられてきた。しかし、

①外部中性子源を考慮した固定源計算では随伴中性

子束が計算できない、②βeffは外部中性子源スペクト

ルおよびその位置や未臨界度によって変化すること

も考えられるため、新たな計算手法によって外部中

性子源を考慮した βeffの評価が必要である。そこで本

研究では、固定源計算で βeffを求め、未臨界度の測定

値と比較することで外部中性子源および未臨界度に

依存した βeffについて検討することを目的とした。

２．実験および計算：実験はウランとポリエチレン

減速材で構成した燃料体”F“とその周囲をポリエチ

レン反射体で囲んだ炉心(EE1 炉心)で行った(図１)。

炉中心に光ファイバー検出器、反射体領域に BF3 検

出器を設置して時系列応答を取得し PNS 法(外部中

性子源：W ターゲット+100 MeV 陽子)の面積比法に

より未臨界度を測定した。 

eff の計算は連続エネルギーモンテカルロ計算コ

ード MCNP6 および MCNPX2.5.0 と核データライブ

ラリーに ENDF/B-VII.0 を用いて求めた。固定源計算

における外部中性子源を考慮した βeff は炉心全体の

反応率計算から求めた実効増倍率 keff(式(1))と即発中

性子のみを考慮した増倍率 kpを式(2)に代入すること

で求めた。 
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３．結果：表 1 に固有値および固定源計算の反応率

によって求めた βeff の未臨界度に対する計算結果を

示す。これより、固有値計算において制御棒を全引

き抜きの状態で燃料をポリエチレンに置換すること

で未臨界度を深くした場合(Case 4, 6)、βeffがほとん

ど変化しなかったが、制御棒の挿入によって未臨界

を深くした時(Case 3, 4 および Case 5, 6)βeffは増加

した。これは制御棒近傍の随伴中性子束のスペクト

ルが変化したことに起因すると考えられ、βeffは未臨

界度にも依存することがわかった。また、固定源計

算での反応率で求めた βeff は固有値計算のものより

も大きくなる傾向を得た。各体系における固有値お

よび固定源計算で求めた βeffを用いてPNS法(面積比

法)で未臨界度を求めた。計算値は実験値に対して

2~15%程度の誤差をもっており、さらなる検討には

計算誤差を小さくする必要がある。今後、effを反応

率を用いて求める計算手法の妥当性と、effの未臨界

度および外部中性子源のスペクトルに対する依存性

について検討する予定である。 
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表 1 各体系における遅発中性子実効割合と未臨界度 

C1 C2 C3 0.00817 ± 0.00011 0.00809 ± 0.00043

(1.29 ± 0.03) (1.15 ± 0.02) (1.14 ± 0.06)

C1 C2 C3 S4 0.00794 ± 0.00011 0.00873 ± 0.00045

(2.13 ± 0.03) (1.85 ± 0.03) (2.03 ± 0.10)

C1 C2 C3 S4 S5 S6 0.00814 ± 0.00011 0.00880 ± 0.00046

(2.79 ± 0.04) (2.43 ± 0.04) (2.62 ± 0.14)

- 0.00806 ± 0.00011 0.00826 ± 0.00055

(2.74 ± 0.04) (2.68 ± 0.04) (2.74 ± 0.18)

C1 C2 S4 S6 0.00822 ± 0.00012 0.00819 ± 0.00057

(4.90 ± 0.05) (5.04 ± 0.08) (5.02 ± 0.35)

- 0.00808 ± 0.00011 0.00865 ± 0.00081

(5.29 ± 0.05) (5.49 ± 0.08) (5.88 ± 0.55)

C1 C2 S4 S6 0.00829 ± 0.00012 0.00792 ± 0.00086

(7.47 ± 0.07) (8.42 ± 0.14) (8.05 ± 0.87)

Case

1

2

3

4

5

6

7

Effective delayed neutron fraction  eff [-]
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土壌から植物へのセシウムの移行に土壌中の微生物が及ぼす影響 

(京大農、京大炉 1） 

○服部 友紀、木野内 忠稔 1、藤原 慶子 1、福谷 哲 1、高橋 知之 1、高橋 千太郎 1

1.はじめに：福島第一原子力発電所の事故により放

射性物質が大気中に拡散し、植物等の汚染が懸念さ

れている。放射性物質の土壌から作物への移行係数

については、過去多くの報告がされており、植物の

種類や土壌の状態によって大きく異なることが知ら

れている。しかしながら、移行係数に影響する種々

の要因に関する解析は十分に行われていない。本研

究では、高圧蒸気滅菌とγ線滅菌を施した土壌を用

いて植物栽培実験を行うことにより、土壌中の微生

物がCsの移行に及ぼす影響について検討した。 

2.実験：福島県内三か所で土壌を採取した。一か所

目は果樹園A(柿畑)の表層土で、土壌は枯れ草等が混

入した黒ぼく土である。二か所目は果樹園B(梅畑)

の表層土で、植壌土であり粘土が少ない土である。

三か所目は水田で、土壌は多湿黒ぼく土であり、粘

土が少ない土である。滅菌は、土をプラスチック容

器に入れ、60 kGyγ線滅菌、1 kGyγ線滅菌、高圧蒸

気滅菌を行った。コントロールとして未滅菌の土を

用いた。植物は、生育が早いこと、一般的な双子葉

植物であること、及び過去にモデル植物として広く

使用されていることなどから二十日大根を用いた。

乾熱滅菌したシャーレで芽出し・根出しを行い、3

日後に栽培土壌に植えかえ、22℃、相対湿度60％、

明16時間、暗8時間に設定したインキュベータ内にて

約45日間滅菌水で水やりを行い栽培した。栽培に用

いた土壌と二十日大根の137Cs濃度をGe半導体検出器

で測定し、移行係数（土壌と植物体の濃度比）を求

めた。 

3.結果：コロニー形成法によって 60 kGy照射と高圧

蒸気滅菌によって土壌が滅菌されていることを確認

した。滅菌の有無によって植物体の重量には有意な

差が見られず、滅菌処理と生育(重量増加）とは関係

しないことがわかった。一方、活度（葉や茎の活性

度合い）には滅菌による違いがあり、高圧蒸気滅菌

と 60 kGy照射した土壌では植物の活度は高かった。 

果樹園 Aの土壌における 137Cs濃度は 7000Bq/kg湿

重あった。高圧蒸気滅菌及び 60kGy 照射した土壌で

栽培した二十日大根の濃度は 80 及び 310Bq/kg乾重

であり、移行係数は 0.011及び 0.044となった。一

方 1 kGy 照射及び未滅菌の土壌で栽培した二十日大

根の濃度は 22及び 78 Bq/kg乾重であった。よって、

移行係数は 0.0032 及び 0.011 であった。 

果樹園 B の土壌における 137Cs 濃度は 12000Bq/kg

生重であった。高圧蒸気滅菌及び 60kGy照射した土

壌で栽培した二十日大根の濃度は 720及び 780Bq/kg

乾重であり、移行係数は 0.06 及び 0.065となった。

一方 1 kGy照射及び未滅菌の土壌で栽培した二十日

大根の濃度は 410及び 510 Bq/kg 乾重であった。よ

って、移行係数は 0.034及び 0.043 であった。 

水田の土壌における 137Cs濃度は 4400Bq/kg生重で

あった。高圧蒸気滅菌及び 60kGy 照射した土壌で栽

培した二十日大根の濃度は3100及び2400Bq/kg乾重

であり、移行係数は 0.7及び 0.55となった。一方 1 

kGy照射及び未滅菌の土壌で栽培した二十日大根の

濃度は 1400 及び 770 Bq/kg 乾重であった。よって、

移行係数は 0.32及び 0.18であった。 

高圧蒸気滅菌と 60 kGy 照射した場合、植物体の重

量は未滅菌の場合と大きく異ならないが、葉や茎の

活度は高かった。Csの移行はいずれの滅菌方法でも

コントロールより高かった。この原因については現

在のところ不明であるが、土壌中の微生物の状態の

違いとともに、滅菌による土壌中有機物等の化学的

な変化も関係していることが考えられる。 

The effect of soil microbes on the transfer cesium from soil to plant  

Yuki Hattori, Tadatoshi Kinouchi, Keiko Fujiwara, Satoshi Fukutani, Tomoyuki Takahashi and Sentaro Takahashi 

hattori.yuki.37w@st.kyoto-u.ac.jp 
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中性子捕捉反応を利用した植物におけるホウ素の動態について

（京大原子炉、京大院農学研究科 1）○木野内忠稔、田中浩基、小野公二、小林 優 1 

１．はじめに：ホウ素は植物にとっての必須微量元

素であり、日本のように降水量の多い地域では土壌

中のホウ素が溶出してしまうためホウ素欠乏症が発

生しやすい。一方、乾燥地帯では、土壌中でホウ素

が濃縮しやすい傾向にあり、乾燥に強いオオムギで

さえも枯死してしまう。いずれの生育障害も著しく

農作物の生産性を低下させることから、科学的根拠

に基づいた抜本的な対策が期待されているが、有効

な打開策は見出されていない。したがって、植物、

特に農作物の栄養診断の観点からホウ素の植物生理

学的な機能を分子レベルで明らかにする試みが続け

られてきた。その結果、小林らによりホウ素の高等

植物における分布の一部は、細胞壁に局在し、その

中のペクチンと呼ばれる多糖類の架橋作用を担って

いることが明らかにされたが [1]、それ以外のホウ素

の動態については不明な点が多く、未だ有効な分析

手段がないままである。なぜなら、ホウ素には実用

的な RI が存在しないため、その時間的・空間的な多

次元的情報、すなわち生長のどの段階で、どの組織・

細胞にどれだけの必須元素が空間的に分布している

のか、という情報を得るためのトレーサー実験がで

きなかったからである。そこで我々は、ホウ素中性

子捕捉（Boron Neutron Capture: BNC）反応を応用し、

植物組織内におけるホウ素の多次元的情報を精細に

可視化する技術の確立に取り組むことにした。

２．実験方法：ハツカダイコン（Raphanus sativus var. 
sativus）およびシロイヌナズナ（Arabidopsis thaliana）
を、温度 22℃、湿度 60%、明：18 時間の長日条件で

水耕栽培し（ホウ素濃度 0.5 ppm）、それらの根をク

ライオスタットによって 8 µm の超薄切片として固

体飛跡検出器 CR-39 ではさんで、京大炉・黒鉛設備

圧気輸送管（Tc-Pn）で 15 分間中性子照射を行い、

αオートラジオグラフィーによりホウ素の組織内分

布を画像化した。

３．結果：図 1 にハツカダイコンの明視野画像とオ

ートラジオグラフのマージ像を示す。培養液には一

般試薬としてのホウ酸をホウ素換算で 0.5 ppm 加え

ており、安定同位体である 10B の存在比率は 20％で

ある。実験方法のようにハツカダイコン根の超薄切

片を作成し、BNC 反応を行ったところ、直径がわず

か 2 mm 程度であっても、根組織の二次元的な明視

野像と共に、ホウ素の痕跡を示すオートラジオグラ

フが得られた。上記のように、ホウ素の組織内分布

は細胞壁ペクチンであることが明らかになっており、

仮に細胞壁ペクチンにしかホウ素が局在しないなら、

得られるオートラジオグラフは、明視野像とほぼ同

じ画像になるはずであるが、実際に得られたオート

ラジオグラフを見ると、ピットの分布に明確な差が

存在しており、ペクチンに結合するホウ素以外のホ

ウ素が検出されていることを強く示唆する結果であ

った。また、オートラジオグラフはシロイヌナズナ

根端の直径 1 mm に満たない部位でも得られること

が明らかになった（図 2）。 
 今後はオートラジオグラフを精細化する技術を開

発し、より空間解像度の高い画像をデータベース化

して、IT 化による生産性の向上を図ろうとしている

農業において、ビッグデータの一部として当研究の

成果を提供したいと考えている。

図 1：ハツカダイコン根横断面の明視野画像とオー

トラジオグラフのマージ像. 
ホウ素がより多く局在している部位を矢印で示す。 

図 2：シロイヌナズナ根端の明視野画像（2-A）とオ

ートラジオグラフ（2-B）. 

参考文献
[1] M. Kobayashi et al., Plant Physiol., 110 (1996) 

1017-1020. 
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Effect of pH on the Uptake and Retention of Tellurium and Cesium in Radish (Raphanus sativus var. sativus) Cultured under Hydro-

ponic Condition 

Keiko Fujiwara, Tomoyuki Takahashi, Tadatoshi Kinouchi, Satoshi Fukutani, Yuki Hattori and Sentaro Takahashi. 

fujiwara@rri.kyoto-u.ac.jp 

水耕栽培における Teと Csの植物への移行と pHの影響

（京大原子炉、京大院農 1）○藤原慶子、高橋知之、木野内忠稔、福谷哲、服部友紀 1、高橋千太郎 

１．はじめに：原子力安全・保安院により東京電力

福島第一発電所の事故による Te-127m の放出量は

1.1×1015Bqと報告されているが、放射性 Teの環境中

での挙動に関するデータは十分とは言えない。

Te-127m の半減期は 109 日と比較的長く、事故初期

における内部被ばく線量に寄与している可能性が考

えられる。そのため、Te の環境中での挙動を確認す

る必要があり、本研究では、ラディッシュ(Raphanus 

sativus var. sativus)を用い水耕栽培で実験を行ない、

安定 Te と Cs の経根吸収による葉と根への移行・沈

着について調べた。特に、Teは pH5.5付近（酸化還

元電位：200-500mV 付近）で溶液中の化学形が変化

するとされていることから、経根吸収時における培

地の pH の影響について検討した。 

２．実験：ラディッシュは発芽約 1 週間後に水耕栽

培の培地（1 mM Ca(NO3)2, 1 mM KCl, 0.5 mM MgSO4, 

0.25 mM (NH4)2HPO4, 0.18 mM Fe(III)-EDTA、46 μM 

H3BO3, 9 μM MnCl2, 0.8 μM ZnSO4, 0.3 μM CuSO4, 

0.08 μM (NH4)6Mo7O24) へ移し、暗 8時間、明 16時

間、温度 22℃で約 3 週間生育した。Te 標準溶液と

CsCl を 1.0ppm（pH3.2-3.4 と pH6.6-6.8）に調整した

溶液に 2 時間浸し、すすいだ後、培地に戻し 7 およ

び 10 日後に収穫した（Table 1）。なお、pH 調整は

NH3(aq)により行った。収穫したラディッシュは葉と

根に分けた後、乾燥し、70% HNO3、30% H2O2 を用

いて湿式灰化した。試料は希釈後、ICP-MS(HP-4500, 

Yokogawa, and Element 2, Thermo Fisher Scientific)で

測定した。 

３．結果：酸性の Te・Cs溶液もしくは Te 溶液に浸

漬した場合、植物の個体間で収穫後の Te・Cs 濃度

のばらつきがかなり大きく、相対標準偏差（RSD）

は 4-117％であった。それに対し、中性の場合では、

ばらつきが小さく RSD は 6-18％であった

（Table2,3）。濃度については、酸性の場合の方が

Te と Cs共に低く、中性付近では比較的安定して Te

と Csの両方が植物に移行すると分かった。この結果

は、酸性土壌に比べ中性に調整された畑において Te

と Cs 共に植物への移行量が増える可能性を示して

おり、事故初期における内部被ばく線量の推測にあ

たって pH の変化が植物への移行量に影響すること

を示唆している。 

Table 1 Conditions of soak 

Experiment nuclide 
concentration soak time interval to harvest 

solution pH 
ORP 

(ppm) (hour) (day) (mV) 

1 Te 1.0 2 7 Hydroponic media 3.4 423 

2 Te 1.0 2 7,10 Hydroponic media 6.6 277 

3 Te + Cs 1.0 2 7,10 Hydroponic media 3.2 401 

4 Te + Cs 1.0 2 7,10 Hydroponic media 6.8 248 

Table 2 Concentration of Te and Cs in radish 

Table 3 Concentration of Te in radish 

nuclide 
interval to 

harvest part pH 
ppm 

in dry sample 
(day) 

Te 7 
root 

7 

5.7 ±0.3 

leaf 5.4 ±0.5 

Cs 7 
root 117.8 ±14.1 

leaf 160.5 ±10.9 

Te 10 
root 5.3 ±0.5 

leaf 5.6 ±0.5 

Cs 10 
root 84.9 ±14.7 

leaf 130.2 ±20.8 

Te 7 
root 

3.5 

3.5 ±4.1 

leaf 0.8 ±0.0 

Cs 7 
root 1.1 ±0.5 

leaf 1.1 ±0.1 

Te 10 
root 4.3 ±2.9 

leaf 0.8 ±0.3 

Cs 10 
root 0.5 ±0.4 

leaf 1.1 ±0.4 

nuclide 

interval to 

harvest part pH 
ppm 

in dry sample 
(day) 

Te 

7 
root 

7 

5.4 ±0.3 

leaf 6.0 ±0.3 

10 
root 5.1 ±0.9 

leaf 5.3 ±0.9 

7 
root 

3.5 
1.9 ±1.5 

leaf 0.1 ±0.1 
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Search of the D-amino acids included peptide in human blood 
Seongmin Ha and Noriko Fujii  
ha.seongmin.47n@st.kyoto-u.ac.jp 

血液中の D-アミノ酸含有ペプチド探索

（京大院理、京大原子炉
1
）○ハソンミン、藤井紀子1

１．はじめに：生体内のタンパク質は L-アミノ酸の
みで構成されていると言われている。しかし、人体

の様々なところで D-Aspを含んだタンパク質が次々
へと発見され、それらが体内で様々な疾患を引き起

こすことが報告されてきた[1]。また、最近カゼイン

またはグルテンの消化物が完全にアミノ酸に分解さ

れずペプチドとして体内に長く滞留し、それが、い

ろいろな疾	 患を引き起こしているということが知

られてきた[2]。小さいペプチドが体内で長く滞留す

ることで一部の残基がD-アミノ酸へとラセミ化され、

毒性を示す可能性は十分考えられるので、本実験で

は血液中にD-アミノ酸を含んだ小さいペプチドが存

在しているかどうかを調べた。	 

２．実験：まず、ヒト血清サンプルを 70%のエタノ

ール水溶液に入れ、タンパク質等を沈殿させ、遠心

分離を行い、上清のペプチド画分を回収した。回収

した上清のエタノールを蒸発させ、0.1%	 TFA に溶解

し、逆相 HPLC での分析を行った。HPLC 分析で出て

きた各ピークを分取した。各ビークの画分はすぐに

LC-MS で分析を行い、異性体があるかどうかを調べ

た。異性化があると判断される画分についてはプロ

テインシークエンサーでの分析を行い、ペプチド配

列を確認した。また、D/L 分析を行い、ペプチドの

中に D-アミノ酸が存在するかどうかを確認した。	 

３．結果：図 1 にヒト血清ペプチドの HPLC データ
を示す。

fig.1.	 ヒト血清サンプルの HPLC データ	 

0-60 分:0-40%、61-75 分:B 液 100%、76~分:A 液 100%	 

いくつかのピークがダブレットやトリプレットなど

ペプチドの異性化を示していることが分かった。さ

らに、LC-MS の結果から異性体の質量が同一である

ことが確認され、立体異性体であることが確認され

た。これによって血液中に D-アミノ酸を含んだペプ

チドがある可能性は高いと推測される。現在、より

正確な結果を得るためにプロテインシークエンサー

での配列決定と D/L 分析を用いた D-アミノ酸検出を

行っているところである。	 

参考文献
[1] Fujii, N.; Satoh, K.; Harada, K.; Ishibashi, Y. Simul-     
   taneous stereoinversion and isomerization at specific 
   aspartic acid residues in alpha A-crystallin from aged 
   human lens. J. Biochem 116:663-669; 1994 
[2] Meisel H. Overview on milk protein-derived peptides. 
   int Dairy J 1998;8:363-73 
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Current states of the compact multipurpose neutron diffractometer on the B–3 beam port	 
Kazuhiro Mori, Hirofumi Yoshino, Yuji Kawabata, Toshiharu Fukunaga, Setsuo Sato, Haruhiro Hiraka, Yasuo Yamaguchi, 
Kenji Iwase, Keigo Enjuji, Kozo Furuta, Shun Murata and Yuriko Takahashi 
kmori@rri.kyoto-u.ac.jp 

B–3小型多目的中性子回折計の建設状況  

（京大原子炉、KEK
1
、東北大金研

2、茨城大工
３、京大院工

４
）○森一広、吉野泰史、川端祐司、福永俊晴、佐

藤節夫
1
、平賀晴弘

1
、山口泰男

2
、岩瀬謙二

３
、延壽寺啓悟

４
、古田幸三

４
、村田峻

４
、高橋佑理子

４ 

１．はじめに

	 近年、物理・化学系分野に加えて、工学系分野（特

に、エネルギー材料系分野）の研究者・技術者によ

る中性子の利用が飛躍的に増加している。その大き

な理由の１つとして、中性子を利用することで、物

質中の軽元素（水素、リチウム及び酸素など）の原

子存在位置を精度良く決定できることが挙げられる。

水素吸蔵材料、リチウム二次電池及び燃料電池のよ

うに、エネルギー材料のキー元素が軽元素であるこ

とから、中性子は今後のエネルギー材料研究におい

て必要不可欠な測定プローブであると言える。 

	 京都大学原子炉実験所の研究用原子炉（KUR）の
B–3実験孔には単結晶用４軸中性子回折計（4CND）
が設置されていたが、老朽化によって稼働率が低迷

していた。しかしながら、B–3 実験孔は 105 n/s·cm2

（試料位置、5MW運転時）の中性子ビーム強度を有
しており、中性子波長も 1 Åと短く、広い運動量空
間（Q 空間）で観測することが可能である。そのた
め、中性子バックグラウンドを極力低減することが

できれば、KUR共同利用装置として十分に活用する
ことができる。	 

	 以上のような理由から、平成 24年度より、B–3実
験孔に小型多目的中性子回折計を設置する作業が進

められている。本発表では、現在までの装置建設の

進捗状況について紹介する。	 

２．装置仕様

	 図１に小型多目的中性子回折計のイメージ図を示

す。B-3 実験孔の上流部（ファインコリメータ部及
びモノクロケーブ部）は変更せず、下流部（４サー

クル・ゴニオメータ部及びメイン・カウンター部）

についてのみ新設作業を行う。先ずは４サークル・

ゴニオメータを撤去し、２軸ゴニオメータ（Huber 
440／430）を設置する。その際、Cu モノクロメータか
ら試料までの距離（L1）は 1900 mm とする。Huber 440の
アーム上に新設の検出器バンクを取付ける。これま

で 4CND のメイン・カウンター部では BF3比例計数

管が 1 本使用されていたが、これを撤去し、新たに
3He ガス検出器（直径：1/2 インチ、有効長：約 300 mm）
を 25本導入する。3Heガス検出器は新設の検出器バン
ク内に 1 º間隔で取付ける。尚、試料から検出器まで
の距離（L2）は 1200 mmである。測定可能な回折角（2θ）
の範囲は、5 º ≤ 2θ ≤ 150 ºである。さらに、Cuモノクロメ
ータ直後（下流側）に新設のビームシャッター、入射中

性子ビームカウンタ（回折データ規格化用）及び中性子

ビームコリメータを設置する。尚、ゴニオメータの制御、

中性子数の計測、等については、すべてパーソナル

コンピューター上で行う。Huber 430は試料回転ステ
ージとして使用するが、Huber 430の上に２軸小型ス
テージ（回転及びスイベルステージ、神津精機（株）

製）やクライオミニなどの周辺機器が設置できるよ

うにする。

３．進捗状況

	 現在、４サークル・ゴニオメータの撤去が終了し、

２軸ゴニオメータ（Huber 440／430）の据付け作業
を行っている。尚、２軸ゴニオメータの動作確認は

終了している。新設ビームシャッターの製作及び取付

けが完了し、今年度上半期の研究炉運転中に性能評

価を行い、中性子の遮蔽性能に問題がないことを確認

した。検出器バンク及び中性子ビームコリメータは

製作中で、今年度中に完成する予定である。中性子

計測システムはすでに稼働しているが、今後はゴニ

オメータの制御コードを追加し、角度分散型中性子

計測システムを完成させる。また、ボロン入りポリ

エチレン、B4C ゴム及び B4C レジン等の中性子遮蔽
材を用いて、随時、B-3 実験孔の遮蔽強化を行って
いる。	 

Fig. 1.  The schematic perspective view of the compact 
multipurpose neutron diffractometer on the B–3 beam 
port of KUR.

(P33)

51



放射性エアロゾル製造装置の開発

(京大院工、京大原子炉 1、京大工 2) ○田中徹、高宮幸一 1、糸洲慧視 2、新田真之介、関本俊 1、沖雄一 1、 

大槻勤 1 

1. 緒言

2011 年 3 月に発生した福島第一原子力発電所事故

により、周辺環境中に大量の放射性物質が放出され

た。原発内で生成し大気中をエアロゾルとして輸送

される放射性エアロゾルの化学形態や粒径などの化

学的・物理的性状は、環境動態や人体への影響評価

にとって重要な情報であるにも関わらず未解明の点

が多い。特に、原発事故直後に放出された短寿命の

核分裂生成物(FP)を含むエアロゾルについての観測

データはほとんど存在せず、今となっては測定する

ことができない。

そこで我々は、事故直後に発生した放射性エアロ

ゾルに関する知見を得るため、自発核分裂性の核種

である 248Cmを用いて短寿命の FPエアロゾルを製造

する装置の開発を試みた。原発から放出された放射

性エアロゾルの生成メカニズムは不明確であるが、

放射性 Cs エアロゾルの輸送担体として硫酸塩エア

ロゾルが示唆されており[1]、一方、原子炉内に存在

していた海水により塩化ナトリウムエアロゾルの発

生が予測されるため、本研究でエアロゾルの粒子源

としては硫酸塩および塩化ナトリウムに着目した。

最終的には、粒子源の濃度などの生成条件を変える

ことにより、粒径分布や粒子の化学的組成に与える

影響を評価し、放射性エアロゾル生成モデルの基礎

データを得ることを目指す。

2. 実験

開発した放射性エアロゾル製造装置は Fig. 1. に

示したとおり、定出力エアロゾルアトマイザー(TSI

社製 Model 3076)、ディフュージョンドライヤ、FP

チャンバーで構成されている。アトマイザーでは、

供給する N2 ガスの気流により容器から溶液を吸い

上げ、微小な液滴を上方へ噴霧する。使用する溶液

には、0.1wt%〜70wt%の各濃度で調製した硫酸アン

モニウム水溶液、および 0.1wt%〜35wt%の塩化ナト

リウム水溶液を用いる。発生させたエアロゾルはリ

ボンヒーターで加熱したガラス管内およびディフュ

ージョンドライヤを通過させることで、エアロゾル

に含まれる水分量を調整する。それらを FP チャンバ

ーに送り、FP をエアロゾルに付着させることで FP

エアロゾルを生成する。

  この手法を用いて生成する FP エアロゾルの粒径

分布や放射能強度を制御するために、様々な条件に

おいて生成する FP エアロゾルの性状を調べた。粒径

分布については、走査型移動度粒径測定器(TSI 社製 

Model 3936L25)を用いて粒径分布および粒子濃度を

測定した。放射能強度については、生成した FP エア

ロゾルをガラス繊維フィルター(GB-100R)上に捕集

し、Ge 半導体検出器およびイメージング・プレート

を用いて、ガンマ線スペクトルやフィルター上の放

射能分布の測定を行った。

  発表ではこれらの測定結果をもとに、FP エアロゾ

ルの製造条件について検討した結果を報告する。

参考文献

[1] N. Kaneyasu et al., Environ. Sci. Technol., 46 (2012) 

5720-5726. 
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Fig. 1. Radioactive-aerosol-production apparatus 

Development of radioactive-aerosol-production apparatus
Toru Tanaka, Koichi Takamiya, Satoshi Itosu, Shinnosuke Nitta, Shun Sekimoto, Yuichi Oki and Tsutomu Ohtsuki 
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Preparation of 99mTc from macro amounts of Mo using liquid-liquid extraction 
Yoshihiko Hayashi, Naruto Takahashi, Kozi Nakai, Yoshitaka Kasamatsu, Hayato Ikeda, Genki Horitsugi, Tadashi Watabe, 
Yasukazu Kanai, Jun Hatazawa, Koichi Takamiya and Atsushi Shinohara
hayashiy12@chem.sci.osaka-u.ac.jp 

溶媒抽出を用いたマクロ量 Mo からの 99m
Tc の分離

（阪大院理、阪大院医
1
、京大炉

2
）○林良彦、高橋成人、中井浩二、笠松良崇、池田隼人 1、堀次元気 1、 

渡部直史 1、金井泰和 1、畑澤順 1、高宮幸一 2、篠原厚 

１．はじめに：99m
Tc は放射性医薬品として世界で最

も利用されている放射核種である。しかしながらそ

のほとんどは高濃縮の 235
U を用いた核分裂により製

造されており、近年、原子炉の老朽化や核不拡散の

観点などから、その供給の不安定化が危ぶまれてい

る。これに代わる 99m
Tc の製造法として 100

Mo(p, 

2n)
99m

Tcや 100
Mo(p, d)

99
Mo-

99
mTc反応による製造が試

みられているが、これらの反応は反応断面積が小さ

く、十分量の 99m
Tc を供給できるか不明慮である[1][2]。

そこで我々は加速器を用いて核破砕中性子を発生さ

せ、比較的反応断面積の大きな 100
Mo(n, 2n)

99
Mo-

99m
Tc

反応による 99m
Tc の製造を試みた。また一般にこのよ

うな方法で生成する 99
Mo は比放射能が低い為、従来

の核分裂生成物より得られた 99
Mo-

99m
Tc の分離に用

いられているアルミナカラムや同じように吸着容量

の低いPZCを用いたMoと 99m
Tcの分離は行えない。

そこで本研究では MEK による溶媒抽出に加え，ア

ルミナカラムを組み合わせることで化学的純度の高

い 99m
Tc の精製を目指した。また同精製法の有効性を

示すため、前臨床試験として 99m
Tc-MDP 標識錯体に

よる、ラットの骨シンチグラムの撮像を目指した。 

２．実験：本研究における 99m
Tc の精製は以下の Fig. 

1 に示す化学分離スキームにて行なった。まず、実

験に使用する比放射能の低い 99
Mo を、市販の nat

Mo 

40 g及び熱中性子にて照射された 99
Mo 40 gを混合す

ることで調整した。調整した低比放射能の 99
Mo を

120 ml の 4M 水酸化ナトリウムに溶解し、数滴の

36wt% H2O2を加えることで Mo の価数の調整を行っ

た。この後、15 ml の MEK を用いて 99m
Tc を分離し、

MEK 溶液を減圧下でドライアップした後、残渣であ

る 99m
Tc を数 ml の生理食塩水に溶解した。最後に、

溶液に含まれる微量の nat
Mo を選択的に除去するた

め、中性アルミナカラムに 99m
Tc 溶液を通じた。最終

溶液の nat
Mo 濃度は ICP-MS によって測定し、99m

Tc

の収率は Ge 半導体検出器を用いたガンマ線測定に

よって測定した。 

３．結果：ICP-MS による測定の結果、精製した 99m
Tc

溶液の nat
Mo、Al の濃度は共に 10 ppb 以下であり、

また、ガンマ線測定の結果からも不純物の存在は確

認できなかった(Fig. 2)。これは米国薬局方(USP)の定

める基準を満たすものである。 99m
Tc の収率は

75~90%であり、本精製法を文献値[3]の手法と比較す

ると比較的優れた性能を示した。これらの結果より、

MEK とアルミナカラムを組み合わせる本手法によ

り、マクロ量の Mo を含むサンプルからでも、十分

医学利用に適応可能な 99m
Tc を精製できることが分

かった。今後、市販の 99m
Tc にマクロ量の天然の nat

Mo

を混合した nat
Mo-

99m
Tc 溶液を用い、99m

Tc の分離精製

と骨シンチグラムの撮像を行う予定であり、当日は、

これらの結果についても報告を行う予定である。 
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Measurements of 10Be and 26Al production cross sections with 120 GeV, 400 MeV protons by accelerator mass spectrometry 
Shintaro Okumura, Shun Sekimoto, Hiroshi Yashima, Yuki Matsushi, Hiroyuki Matsuzaki, Hiroshi Matsumura, Akihisa Toyoda, Koji 

Oishi, Norihiro Matsuda, Yoshimi Kasugai, Yukio Sakamoto, Hiroshi Nakashima, David Boehnlein, Rick Coleman, Gary Lauten, 

Anthony Leveling, Nikolai Mokhov, Eric Ramberg, Aria Soha, Kamran Vaziri, Kazuhiko Ninomiya, Tatsushi Shima, 

Naruto Takahashi, Atsushi Shinohara, Marc. W. Caffee, Kunihiko Nishiizumi, Seiichi Shibata and Tsutomu Ohtsuki

okumura.shintaro.32x@st.kyoto-u.ac.jp 

● this work (120 GeV)
▲ this work (400 MeV) 
○ 12 GeV [1] 
△ 400±20 MeV [2,3] 

加速器質量分析を用いた陽子誘起核反応における 

Be-10, Al-26の生成断面積の測定 

(京大原子炉 、京大防災研 1、東大タンデム加速器2、高エネ研3、清水建設4、JAEA
5、アトックス6、フェルミ

ラボ7、阪大院理8、阪大核物理研究センター9、Purdue大10、カリフォルニア大学バークレー校11、理研12) 
○奥村慎太郎、関本俊、八島浩 、松四雄騎 1、松崎浩之 2、松村宏 3、豊田晃弘 3、大石晃嗣 4、松田規宏 5、
春日井好己5、坂本幸夫6、中島宏5、D. Boehnlein

7、 R. Coleman
7、G. Lauten

7、 A. Leveling
7、 N. Mokhov

7、
E. Ramberg

7、A. Soha
7、K. Vaziri

7、 二宮和彦8、嶋達志9、高橋成人8、篠原厚8、M. W. Caffee
10、西泉邦彦11、

柴田誠一12、大槻勤

1. はじめに：放射性核種である 10
Be, 

26
Al はそれぞれ

半減期 1.36×10
6 年、7.05×10

5 年の寿命をもつ。これ

らは宇宙線生成核種と呼ばれ、様々なエネルギーを

もつ宇宙線による核反応によって生成し、特に隕石

中に多く見ることができる。しかし宇宙線と隕石中

の元素との核反応による 10
Be, 

26
Al等の軽核の生成機

構については、未だに明らかになっていない部分が

多く、これらを詳細に議論するためには、それら軽

核の生成断面積に関するデータが必要不可欠である。

また、それらの生成断面積は標的核の質量数と照射

粒子のエネルギーに依存する値であり、この依存性

も生成機構の議論に重要な知見を与える。標的核の

質量数が 12~59の領域の 10
Be, 

26
Al の生成断面積は、

照射陽子のエネルギー(Ep)が数百 MeV 領域で多数報

告されている。しかし、照射エネルギーが数十 GeV

以上の領域や、標的核の質量数が 60 以上の領域の
10

Be, 
26

Al の生成断面積についてはほとんど報告がな

い。そこで本研究では、照射エネルギーとして 120 

GeV, 400 MeV, 標的核として nat
Ni, 

89
Y, 

159
Tb, 

197
Auを

用いて、10
Be,

 26
Al の生成断面積を測定した。 

2. 実験：400 MeV, 120 GeV陽子照射はそれぞれ大阪

大学核物理研究センターのリングサイクロトロン、

米国フェルミ国立加速器研究所の Meson test ビーム

ラインにおいて行った。軽核の生成断面積は加速器

質量分析(AMS)を用いて高精度で測定することがで

きる。AMS は東京大学タンデム加速器研究施設にて

行った。 

3. 結果：本研究の結果と文献値[1-3]を用いて、10
Be

の生成断面積を標的核の質量数に対してプロットし

た(Fig.1)。照射エネルギーが数 GeV 以上の場合、そ

のエネルギーに依らず、標的核の質量数が増すにつ

れて生成断面積も増加する傾向が見られた。照射エ

ネルギーが 400 MeVの場合、質量数が 60-80程度以

下の領域では、標的核の質量数が大きくなるにつれ

て生成断面積は減少するが、標的核の質量数が 60-80

程度以上になると、生成断面積が標的核の質量数の

増加とともに大きくなる傾向が示唆された。発表時

には各照射エネルギーにおける、10
Be, 

26
Al の生成断

面積と標的核の質量数との関係について詳細に議論

する。 
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中性子反射率法によるトライボロジー現象理解のための展開

（同志社大理工、京大原子炉 1） ○平山朋子、秋元翔太、藤森慎、山下直輝、松岡敬、日野正裕 1 

１．はじめに：一般的な機械摺動面において境界潤

滑層形成の素となるのは、主として、潤滑剤中に混

入されている添加剤である。中でも、「油性剤」は摩

擦面に吸着し、固体同士の直接接触を防ぐ役割を持

つとされている。この形成メカニズムを把握し、よ

り良い境界潤滑層の形成を促すことは、機械の省エ

ネルギー化、性能向上、長寿命化にとって極めて重

要な課題である。そこで本研究では、中性子反射率

法および全反射赤外吸収測定（ATR-IR）法を相補的

に用いることで、添加剤吸着層の形成・脱離プロセ

スの把握と理解を目指すこととした。 

２．ATR-IR 法による分析：本研究ではシリコンから

成る半球型のクリスタルの表面に薄い金属被膜を成

膜し、試験片とした。その試験片を液体リザーバに

被せた状態でバックグラウンドを測定した後（①）、

リザーバに添加剤を含む潤滑油を入れ、その瞬間よ

り時々刻々スペクトル測定を行った（②）。最終的に、

②－①を行うことにより、界面近傍における潤滑油

のみからの時分解吸光度スペクトルを得た。なお、

本研究では、金属被膜に約 3nm の厚みの銅薄膜を、

基油および油性剤にはポリアルファオレフィン

（PAO32）とパルミチン酸を用い、添加剤は 0.01mass%

の濃度で基油に溶解させた。使用した装置は

Vertex70（Bruker）であり、赤外光の入射角度は 40º

とした。得られた吸光度スペクトルのピーク値の推

移を Fig. 1に示す。なお、図中、νsは対称伸縮運動、

νaは非対象伸縮運動を表し、νs(CH2)、νa(CH2)、

νs(COO)、νa(COO)のピークは、それぞれ、2854、2923、

1452、1587cm-1近傍に現れた。これより、COOに関与

する吸光度スペクトルのピーク値は初めの 2～3 時

間以内に急激に大きくなり、その後、安定した推移

を取っていることが見て取れる。これより、ATR-IR

から得られた情報として、添加剤吸着層は初期に顕

著に形成されるものの、安定した被膜を形成するま

でには 2～3 時間の時間を要することが示唆された。 

３．中性子反射率法による分析：次に、時分解中性

子反射率法を用いることにより、添加剤吸着層の形

成プロセスの把握を試みることとした。超平滑なシ

リコンブロックに銅を 50nm 程度蒸着し、試験片とし

た。基油および添加剤にはポリアルファオレフィン

（PAO32）と重水素パルミチン酸を用い、添加剤は

0.1mass%の濃度で基油に溶解させた。分析には、

J-PARC 物質・生命科学実験施設（MLF）にある水平

型中性子反射率計 SOFIA（BL16）を使用した。得ら

れた反射率プロファイルの時間推移を Fig. 2に示す。

なお、反射率プロファイルはいわゆる干渉縞に相当

し、谷の位置が左にずれることは何らかの散乱長密

度の高い層が界面に形成されたことを意味する。図

より、添加剤を混入して 1 分後には谷の位置が左に

シフトし、その後、大きな変化はないことが見て取

れる。反射率プロファイルの変化は、何らかの層が

「存在」することを意味するが、「化学結合」を意味

するものではない。一方、ATR-IRの COO ピークは「化

学結合」を意味するものであり、以上より、添加剤

混入後すぐに最表面に添加剤による物理吸着層が形

成され、その後、2～3時間掛けて化学吸着層に変化

していく様子が示唆された。 

Fig. 1.  Time dependence of IR absorbance peaks. 

Fig. 2. Time dependence of neutron reflectivity profiles. 

Recent approach for understanding of tribological phenomena by neutron reflectometry 
Tomoko Hirayama, Shota Akimoto, Makoto Fujimori, Naoki Yamashita, Takashi Matsuoka and Masahiro Hino 
thirayam@mail.doshisha.ac.jp 
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関東地方に降下した福島第一原発由来の 137Cs の移行挙動 

（京大原子炉、北大院工 1、京大 2）○窪田卓見、太田朋子 1、馬原保典 2、五十嵐敏文 1 

要旨

福島第一原発の事故によって汚染された柏市（千

葉県北西部）における土壌中の 137Cs の移行挙動につ

いて、長崎原爆によって汚染された西山地区の分析

結果を基に検討を行う。時間の経過に伴い、137Cs は
土壌からの溶出速度は遅くなる（遅延係数が大きく

なる）。そのため、地表面に降下した 137Cs は、深度

方向へは移動せず、長期間において、地表面付近に

とどまる。

１．序論

2011年 3月 11日に発生した東北地方太平洋沖地震

に伴い福島第一原発事故が発生し、大量の放射性物

質が環境中に放出した。3 月 21 日から 23 日にかけ

て、茨城南部から千葉県北西部にかけて、降雨によ

り 137Cs が降下した[1-3]。1945 年 8 月 9 日に長崎に

プルトニウム型原子爆弾が投下され、上空約 500 m
の高さで爆発した。放射性物質は爆心地周辺だけで

なく、広く北半球全体に拡散し、北極圏のアイスコ

ア中にその痕跡が確認できる[4]。1945 年から 1980
年の間に行われた大気圏核実験により、核分裂生成

物や核燃料が拡散し、それらは日本国内にも降下し

た。

Mahara ら[5, 6]は、原爆投下後 36 から 38 年後の長

崎における原爆のローカルフォールアウトおよび大

気圏核実験のグローバルフォールアウトの寄与につ

いて研究を行い、爆心地から 2.8 km 東にある西山地

区で 137Cs の降下量が最大であることおよび降下は

降雨によるものであることを報告した。

柏市は、福島第一原発から南南西に約 200 km の地

点にあり、南関東地方中でも周囲に比べてセシウム

降下量が多い地域である。また、柏市および西山地

区の土壌は火山灰を起源とするローム層である。

本研究では、西山地区の測定結果を基に、柏市の

土壌中の 137Cs を分析することで、137Cs の移行挙動

の推定を行う。

２．材料と手法

柏市では、土壌が不撹乱である 23 地点において

2011 年の 10 月 14 日から 18 日にかけて土壌試料の

採取を行った（Fig. 1）。土壌試料は、ステンレス製

のコアサンプラを用い直径 5 cm 深さ 10 cm（1 地点

のみ 5 cm）のコアを採取し、0-2.5 cm、2.5-5 cm およ

び 5-10 cm で切り分け、それぞれをポリ容器に保管

した[7]。 
西山地区では、土壌が不撹乱である 3 地点におい

て 1981 年と 1984 年において採取を行った。土壌試

料は、直径 0.5 m で長さ 0.3 m、2.25 m および 4.5 m
のコアを採取し、試料の汚染を防ぐため、コアの周

囲を削り直径0.3 mのコアにして、分析に供した[6]。 
 土壌試料中の放射性セシウムの測定はゲルマニウ

ム半導体検出器を用いた。柏市の試料は、北海道大

学および京都大学原子炉実験所において、134Cs およ

び 137Cs の測定を行った。西山地区の試料の放射能の

値は、Mahara ら[5, 6]の文献の値を用いた。 

３．遅延係数の算出

土壌中の 137Cs は、土壌水によって深度方向へ移行

する。この移行は、式(1)で示される移流分散方程式

によって表すことができる。
2

2
D C U CC C

t R R ZZ
λ∂ ∂∂    = − −   ∂ ∂  ∂  

  (1) 

ここで、C は土壌水中の 137Cs 濃度、D は拡散係数、

U は土壌水の速度、R は遅延係数、λは 137Cs の壊変

定数である。C は深度 z と時間 t の関数である。適切

な境界条件の下にこの式を解くと、式(2)を得る[8]。 

( )

( )

0 exp
2

exp erfc erfc
2 2

CC t

Ut UtZ ZUZ R Rt
D Dt Dt

R R

λ

λ

= − ⋅

    
+ −         − +      

        

(2) 

土壌水中の 137Cs 濃度は、遅延係数を用いることで

土壌中の 137Cs の濃度(Csoil)に変換できる。 
soil ( )1

( )
C zR

C z
α= + ⋅  (3) 

ここで、α は放射能の分配比を無次元化する係数で

ある。また、時間 t はサンプリングを行った時間と

することで、式(2)は z の関数として扱う。土壌コア

全体の放射能量(F0)に対する表面から深度 Z までの

放射能量(F)の比率は式(3)を用いることで、式(4)で示

される式となる。

soil0 0

0 soil0 0

( ) ( )

( ) ( )

Z Z

L L

C z dz C z dzF
F C z dz C z dz

= =∫ ∫
∫ ∫

(4) 

ここで、L は土壌コアの長さである。深度 Z におけ

る F/F0 値に対するあてはめ曲線より遅延係数の値を

求める。

４．結果と考察

柏市の放射性セシウムの測定結果を Table 1 に示

す。137Cs の降下量は、4-77 kBq m-2 となり、この値

は航空機サーベイによる測定結果（30-60 kBq m-2）

とよく一致した。また、放射能比（134Cs/137Cs）は、

ほぼ 1 となった。 

(T3)
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Fig. 1.  Sapling sites. 

Table 1.  Concentrations of 137Cs and 134Cs in surface soil collected in Kanto loam 
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西山地区の 137Cs の降下量は、1985 年当時で 10-14 
kBq m-2 であった。また、Mahara らは、その当時に

おいて西山地区に降下した 137Cs について、長崎原爆

由来のものとグローバルフォールアウト（大気圏核

実験）由来のものと寄与が同じ程度であることを報

告している[5]。この報告を基に、1945 年当時の西山

地区の 137Cs の降下量を計算すると、平均で 15 kBq 
m-2 となる。 

福島第一原発の事故により大気に放出された 137Cs
は、1.5×1016 Bq である[9]。長崎原爆は爆発のエネ

ルギーは 22 kt [10]であり、また、大気中に放出され

た 137Cs は、1.5x1014 Bq である。原発事故の 137Cs の
放出量は、原爆の 100 倍に相当する。柏市は福島第

一原発から約 200 km 離れているが、137Cs の降下量

は、原爆により高く汚染された西山地区と同じ程度

（0.3 ～ 5 倍）の降下量であった。 

西山地区および柏市の土壌中の放射能濃度から遅

延係数を算出した（Fig. 2）。西山地区では遅延係数

が 2,000 から 10,000 となり、柏市では 100 から 1,000
の値となった。西山地区および柏市は、ともに土壌

はローム層であり、土壌のセシウム吸着特性は同じ

程度であると考えられるが、遅延係数は西山地区の

方が 10 から 50 倍高い値となった。 
算出した遅延係数は、西山地区および柏市ではそ

れぞれ 38 年間および 7 カ月の平均値であり、時間の

経過により遅延係数が増加することを示す。これは、

土壌の吸着サイトの"aging"効果により、土壌から溶

出する割合が減少するためと考えられる。そのため、

柏市の地表に降下した 137Cs は、深度方向に大きく移

動することはなく、西山の例からみても、40 年経過

後も 10～20 cm より深いところには移動しない。 
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Migration of 137Cs from fukushima daiichi nuclear power plant in kanto loam soil 
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Fig. 2.  Migration of 137Cs in the Kanto and the 
Nishiyama loam soil. (a) Ratio of 137Cs in the 
Nishiyama loam soil (b) Ratio of 137Cs in the Kanto 
loam soil  
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加速器施設の高線量場における放射性核種の挙動に関する研究

（京大原子炉、藤田保衛大
1、高エネ研

2
）○沖雄一、横山須美 1、別所光太郎 2

	 加速器内の空気や冷却水は、加速器の運転に伴い

放射化するため取り扱いに注意を要する。特に近年

の高エネルギー・大強度加速器においては、空気や

冷却水中には核破砕反応等により多種類の放射性核

種が生成しており、加速器停止直後は作業者の内部

被曝に注意が必要であると同時に、運転中は冷却水

中に生成する短半減期核種により冷却水配管が線源

になり、外部被曝の原因ともなる。本プロジェクト

研究は、実験所内の加速器施設において生成する空

気中および水中放射性核種の生成に伴う放射性化学

種およびナノ粒子(微小空気中・水中粒子)の生成挙
動を解明し、加速器放射線安全および加速器安全に

寄与することを目的に、運転中の加速器室内の放射

性核種をサンプリングして分析したものである。

本発表では、本プロジェクト研究のうち以下の 3
課題について報告する。

A. 加速器施設内生成粒子の粒径分布に関する研究 
(藤田保衛大 1、京大原子炉 2) 横山須美 1、沖雄一 2、

関本俊 2	 (ビーム条件による生成エアロゾルの粒
径変化と生成機構などを研究したもの) 

B. 加速器室の空気に生成する放射性化学種の生成
挙動 (京大原子炉、藤田保衛大 1、東北大院工 2) 沖
雄一、横山須美 1、関本俊、長田直之 2、石禎浩、

上杉智教、栗山靖敏、阪本雅昭	 (放射性ガスや微
小エアロゾル粒子を測定し、あわせて測定法を研

究したもの) 

C. 高線量放射線場における水中金属材料の腐食お
よびコロイド生成挙動の解析 (高エネ研、京大原
子炉 1、京大院工 2、東北大院工 3、清水建設 4)、別
所光太郎、沖雄一 1、松村宏、関本俊 1、桝本和義、

秋宗尚弥 2、長田直之 3、木下哲一 4、柴田誠一 1	 (加
速器冷却水中の粒子生成の模擬実験を電子ライナ

ックとγ線照射施設でおこなったもの) 

A. 加速器施設内生成粒子の粒径分布に関する
研究

１．目的：加速器施設のターゲット及びビームライ

ン周辺では、ビームがターゲット入射時やビームの

漏えいにより、空気中を高エネルギー放射線が通過

することになる。この際、室内に空気の電離により

ガス及び粒子状の窒素酸化物等（NOx）が生成する
とともに、空気の放射化により放射性核種が生成す

る。この生成放射性核種が粒子状成分に付着すると

放射性粒子が生成される。放射性粒子を吸入するよ

り、内部被ばくを引き起こす可能性があることから、

このような施設における内部被ばく線量を適切に評

価する上では、生成粒子の粒径分布が重要となる。

本研究では、ビーム電流や加速器運転時間によって、

放射性粒子の粒径分布がどのように変化するかを明

らかにするための実験を実施した

２．実験方法：実験は電子線型加速器（LINAC）で
実施した。ビームエネルギーは 30 MeV（一定）とし、
ビーム電流を 20 µAから 100 µAまで変化させて、最
大で２時間連続運転したときのターゲット室内で生

成される粒子の粒径分布測定を行った。ターゲット

室内には、ビームライン上に中性子発生用の Taター
ゲットを設置した。空気サンプリング口（口径：2.5
㎝）は、ターゲット後方約 1.2 m（高さはターゲット
と同じ）に設け、約 6 m離れた別室（実験室）に設
置したポンプで吸引した。実験室では、放射性粒子

及びガスの割合を測定するため、粒子捕集用フィル

タ（PTFEフィルタ,ADVANTEC社製，T08A047A,  
１枚を）及び活性ガス捕集用の活性炭素繊維フィル

タ（ADVANTEC社製，C246TA, 3枚）を配置したフ
ィルタホルダ、フィルタ捕集成分の放射能濃度及び

エネルギースペクトル測定のため、NaI(Tl)シンチレ
ーション検出器（応用光研工業（株）社製，

S2361-88208）及び GMサーベイメータ（アロカ社製，
TGS123-C）を設置した。放射性粒子の粒径分布測定
には、カスケードロープレッシャーインパクタ（東

京ダイレック社製，LP-20-R-S，0.074 µm～9.6 µmを
13段に分割）を使用した。捕集時間はビーム照射開
始 1時間経過後から 30分間とした。捕集板に付着し
た放射性粒子は GM サーベイメータにより定量した。
非放射性粒子の粒径分布は、ビーム照射開始から終

了時まで、自動連続粒径分布測定装置（TSI 社製，
SMPS 3081及び CPC3025）により測定した。 

３．結果：フィルタに捕集された放射性粒子及びガ

スの放射能濃度の経時変化から推定した放射性核種

の半減期は約 11.0 ± 1.4分であった。また、エネルギ
ースペクトル測定の結果、511 keVにピークが検出さ
れたことから、主な生成核種は 13N（T1/2= 9.965分）
であったといえる。放射性粒子及びガスの放射能割

合は、99:1 であり、ガス濃度が非常に高い雰囲気内
に粒子が存在していることが明らかとなった。

Fig. A1にビーム電流を 20 µA、50µA、80µA及び
100 µAとしたときのカスケードインパクタにより捕
集した粒子（実測）の放射能基準で表した粒径分布

を示す。中央径（直径）は、ビーム電流に関係なく

232-266 nmであったが、中央径における放射能濃度
はビーム電流が高いと増加した。一方、ビーム電流

の値と非放射性粒子の個数（ピーク粒径：2.4×105個 
- 3.7×105個）との間に有意な関係性はなかった。こ

れらのことから、本実験条件においては、ターゲッ

(PJ4)
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ト後方において、非放射性粒子の生成個数が平衡状

態に達していたものと考えられる。

Fig. A2にビーム電流 20 µA及び 100 µAにおける
放射能基準で表した粒径分布（実測）及び非放射性

粒子の個数基準より推定した放射能基準の粒径分布

（計算）を示す。実測で得られた粒径分布の中央径

の方が計算値より大きかった。一方、実測値と計算

値はいずれもビーム電流に関係なく、ほぼ一定の値

となった。また、粒径分布の形状は、どちらも対数

正規分布で表すことができた。非放射性粒子の粒径

分布から放射能基準の粒径分布を推定する際に、粒

子表面に放射性核種が付着すると仮定している。こ

れらのことは、非放射性粒子が NOx 等の場合でも、
放射性粒子の生成機構として、付着モデルによる推

定は可能であることを示唆している。
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Fig. A1  Activity size distribution of aerosol formed in 
the air of LINAC target room. (20µA: Dg= 264nm, σg = 
1.51, 50µA: Dg= 266 nm, σg = 1.69 nm, 80µA: Dg= 232 
nm, σg = 1.49, 100 : Dg= 238 nm, σg= 1.51) 
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Fig. A2  Measured and calculated activity size distribu-
tion of aerosol normalized by maximum activity at 20 
and 100 µA.	 （20 µA: Dg: 133 nm, σg:1.29, 100 µA Dg: 
153 nm, σg:1.23） 

B. 加速器室の空気に生成する放射性化学種の
生成挙動

１．はじめに：本課題は、加速器室の空気中に加速

器運転時に生成する放射性核種の挙動を解明して、

加速器放射線安全および加速器安全に役立てること

を目的とする。主に放射性ガスおよび生成直後の微

小エアロゾルの分析と、分析法の研究を行っている。

本発表では、微小粒子の分析手法であるGSA (Graded 

Screen Array) 法の改良と、加速器室内の生成直後の
微小エアロゾル測定への応用について述べる[1]。本
研究を実施するにあたっては本実験所の 150 MeV 
陽子 FFAG 加速器にエアロゾル生成チェンバーを新
たに設置し、測定機器の試験・較正等に利用したの

で、その特性についても若干述べる。

２．実験：

2.1 GSA 
GSAは通常、粗さの異なる金属ワイヤスクリーン

数枚からなり、スクリーンに試料空気を透過させた

時のエアロゾル粒子の透過率の違いから粒径情報を

得る分級器である。これは微小エアロゾル粒子に対

して、透過率が粒径やスクリーンの粗さなどの関数

となることを利用しており、実測した透過率から粒

径を導出することができる。スクリーンに一定流量

の試料空気を流し、スクリーンの上流側と下流側の

エアロゾル個数濃度を測定して透過率を算出するこ

とにより、個数基準の粒径分布を解析することがで

きる。また、個数濃度の代わりに放射能濃度を用い

れば放射能基準の粒径分布を解析できる。

GSAは種々のスクリーンの組み合わせが考えられ
るが、本研究ではスクリーンを重ねて用い、主に粒

径数 10 nmの粒子の幾何標準偏差の解析確度を向上
するために、スクリーンの構成を 100、200、300 mesh
各 1枚、その次に 500 meshのスクリーンを 12枚、
最後にバックアップフィルタ (PTFEフィルタ、孔径
0.5 µm) 1枚とした GSAを新たに作製し、試験に供し
た。

2.2 照射および粒径測定 
FFAG 加速器の試料照射ビームラインに照射チェ

ンバー(内径 15 cm、長さ 1 m)を設置し、微小エアロ
ゾル粒子を安定した粒径で発生させた。加速器室隣

室から、エアロゾルを除去した空気を配管によりチ

ェンバーに導入し、照射後の空気を同様に隣室まで

導いた。照射チェンバーにおけるビーム条件は陽子

エネルギー150 MeV、ビーム電流 約 1nAとした。照
射空気中に生成したエアロゾルの粒径分布を、SMPS 
(Scanning Mobility Particle Sizer, TSI社 Series 3080)に
より測定し、GSAによる測定結果と比較した。 

GSAによる測定は以下のように行った。透過率測
定を GSAの構成枚数を変化させて繰り返し、スクリ
ーン枚数を横軸とするエアロゾル粒子個数の透過率

曲線を算出した。透過率曲線を、粒径分布を一山の

対数正規分布と仮定した理論曲線にフィッティング

することにより、粒径の幾何平均値(dg)、幾何標準偏
差(σg)を算出した。一方、放射性エアロゾル粒子の粒
径分布(放射能基準の粒径分布)は、Ge 半導体検出器
により測定した、各スクリーンとバックアップフィ

ルタの放射能から透過率曲線を計算することにより

解析した。また、放射能測定はスクリーンの放射能

を直接測定するのではなく、スクリーンを洗浄し洗

液を測定試料とした。
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３．結果：

3.1 照射チェンバー内で生成するエアロゾル粒子 
粒径はサンプリング流速が小さい(試料空気の照

射時間(チェンバー内の滞留時間)が長い)ほど大きく
なる傾向があり、たとえばビーム電流 1 nAの場合、
粒径(直径)は約 10 nm (サンプリング流速 18 L/min)か
ら 20 nm (同 8 L/min)まで変化させることが可能であ
った。加速器室(トンネル)内の空気を直接サンプリン
グした場合と異なり、本実験では照射チェンバー内

の空気中には、7Beを除けばいずれも短半減期核種の
みエアロゾル粒子として認められた。エアロゾルを

捕集したフィルタのγスペクトルでは、陽電子放出

核種である 11C (半減期 20.39 min)、13N (9.965 min)、
15O (2.0 min)による 511 keVの光電ピークが顕著に認
められた。その他に 7Be (53.2 d)、38Cl (37.24 min)、39Cl 
(55.6 min)、24Na (15 h)、27Mg (9.458 min)が検出され
た。24Naおよび 27Mgは照射チェンバーのフランジ部
に使用されたアルミニウム板からの反跳によると考

えられる。

3.2 GSAによる粒径測定 
今回の実験では、対象を半減期が長く長時間測定

を行える 7Beに絞り、GSAを用いて 7Beを含むエア
ロゾル粒子の粒径分布を測定した。透過率曲線を理

論式にフィッティングし、全粒子と放射性粒子(7Be)
の粒径の幾何平均値と幾何標準偏差をそれぞれ解析

した。

全粒子の粒径分布は、幾何平均値(直径) dg=17.6 nm、
幾何標準偏差σg=1.49、7Be 含有粒子については、
dg=20.2 nm、幾何標準偏差σg=1.38となった(Fig. B1)。
全粒子の粒径分布については、SMPS と GSA の dg

とσgは、原理の異なる測定器により得られたものと

しては非常によく一致していると言え、dgの差は 2.6 
nmであった。 

	 放射性粒子の粒径はその生成過程に密接に関係し

ている。加速器内エアロゾルは、全粒子の粒径より

放射性粒子の粒径が大きくなることが多いが、これ

は通常、粒子表面に放射性核種が付着して放射性粒

子が生成するためであると説明される。今回の GSA
での解析結果においても、わずかではあるが放射性

粒子の方が大きくなった。しかしながら正確な議論

のためには、配管経路が短いサンプリングができる

よう工夫をする必要がある。

C. 高線量放射線場における水中金属材料の腐
食およびコロイド生成挙動の解析

１．はじめに：大強度加速器のターゲットや電磁石

等の冷却水は、ビームロスで発生する二次粒子等の

放射線にさらされる。これらの放射線は、核反応に

より冷却水中に放射性核種を生成させると共に、放

射線効果により水と接触する金属材料の腐食に伴う

金属元素の水中への移行や、水中における金属元素

の存在形態の変化、特に金属元素を含む微粒子やコ

ロイドの形成などに影響を与える可能性が考えられ

る。水中における金属元素の存在形態は、水中にお

ける放射性核種の配管やイオン交換樹脂への吸着な

ど水中での挙動に密接に関連すると考えられ、水中

における放射性コロイドの生成機構と挙動を明らか

にすることは、高エネルギー加速器の放射線安全管

理上、重要な課題になっている。[2,3] 
	 本研究は、放射線照射環境下における金属材料元

素の溶解性化学種およびコロイド・微粒子状化学種

としての水中への移行、水中での金属元素のコロイ

ドや微粒子生成の特徴を明らかにすることを目的と

し、電子ライナック施設、および Co-60 ガンマ線照
射設備を利用して検討を行った。

２．実験：

2.1 電子ライナック施設における照射実験 
Fig. C1 に照射実験の概要を示す。内部に純水を密

閉した純金属（Cu, Fe, Al）製容器（内径 19φx 75 mm、
容量 21mL）を Taターゲットに対し、ビーム下流 0°
方向、および垂直 90°方向（それぞれ Ta ターゲッ
ト表面より 80mm または 40mm）の位置に設置し、
Taターゲットに 30 MeV電子線（2-110 A）を照射す
ることで発生する制動放射線と中性子線を 2~48 時
間、照射した。照射後の金属容器内の水試料を、平

均孔径 3, 7, 16, 200 nmの限外ろ過フィルタにより処
理し、水中に含まれる溶解性成分およびコロイド成

分をサイズにより分画した。各分画フラクションの

金属元素濃度を、ICP 発光分析法または原子吸光分
析法で測定し、水中に形成されるコロイド状態で存

在する金属元素濃度と粒径分布、溶解性化学種とし

て存在する金属元素濃度を求めた。各照射実験にお

いて試料部に照射された制動放射線および中性子線

の相対強度は、試料セルの前面と背面に取り付けた

Fig. B1.  Particle size distributions obtained with 
GSA and SMPS 

61



金属箔（Au, Al）の放射化測定により評価した。 

2.2 Co-60ガンマ線照射設備における照射実験 
照射室内の複数の線量に対応する場所に、2.1と同

様の試料（金属容器：Cu）を設置し、2~240 時間、
ガンマ線を照射した。照射後、2.1と同様な方法で限
外ろ過処理し、各フラクション中の Cu濃度を化学分
析により測定した。

３．結果：電子ライナック実験において、試料の水

充填部分に照射される光子（制動放射線）、および中

性子のフラックスとエネルギースペクトルを、粒子

輸送計算コード PHITSを用いたモンテカルロ計算に
より評価した。試料容器内の水の吸収線量は、電子

線の電流値が 10 µAの場合、試料位置 0 °：光子 12 
kGy/h, 中性子 8 Gy/h; 試料位置 90 °：光子 0.7 
kGy/h, 中性子 9 Gy/h 程度に相当すると見積もられ
た。[3] この結果から、電子ライナックにおける照射
実験では、中性子の光子に対する効果は小さく、主

に光子の照射効果を反映した実験として考えられる

ことが分かった。試料位置 0 °での光子の最大エネ
ルギーは 3 MeV程度であった。[4] 
水容器の金属材料として Fe, Al を用い、電子ライ

ナックで２時間照射を行った実験においては、照射

後の水中から検出された Fe, Alはほとんどが 200 nm 
を超える粒径の微粒子として存在していることが分

かった。水中で酸化数+3 が安定である両元素は、水
酸化物として沈殿しやすく、比較的大きな粒径の微

粒子水酸化物として水中に存在していると推定され

る。

一方、容器に Cuを用いた場合には、電子ライナッ
クにおける制動放射線照射、Co-60ガンマ線の照射
いずれの実験においても、照射時間が 6時間程度ま
での範囲では、溶解性成分(<3 nm)、コロイド・微粒
子成分(3-7, 7-16, 16-200, >200 nm)の各フラクション
の Cu 濃度は同程度であった。Fig. C2 に、溶解性成
分(<3 nm)、コロイド成分(3-200 nm)、微粒子成分
（>200 nm）の照射時間との関係を示す。溶解性の
Cu濃度は照射時間と共に増大した。特に照射線量が
大きい条件で濃度は急激に増大し、中性の水中での

Cu(II)イオンの飽和濃度である約 2 mg/L の濃度で
ほぼ一定値に達した。コロイド状(3-200 nm)Cuの濃
度は照射時間によらずほとんど変化しなかった。一

方、比較的大きな微粒子成分(>200 nm)の濃度は、線
量の大きな条件では、20-30時間の照射の後に急激に
濃度が増大し、10 mg/L を超える高濃度となった。
これらの特徴は、200 nm を超える微粒子状 Cu成分
は、金属 Cuと水界面で生成された酸化銅微粒子が、
界面に吸着したまま反応時間と共にサイズが大きく

なり、一定のサイズに達した段階で水中に離脱する

ことによるものと推定している。[4] 
	 また、簡易試験薬を用いた平行試験により、ガン

マ線を照射することで水中に過酸化水素が生成され

ていることも明らかになっている。本研究で明らか

になった、光子の照射が金属材料元素の水中への移

行、および水中におけるコロイド・微粒子形成に及

ぼす影響は、過酸化水素やヒドロキシルラジカルな

どの酸化性活性種の生成に起因するものと考えられ

る。

Fig. C1  Experimental setup for the irradiation of the 
metal/water samples at the electron LINAC facility. 
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(50Φ x 62 mm)
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( I.D. 19Φ x 75 mm)
Pure water  21 ml 

(2-‐110	  µA) 80 or 40 mm

Fig. C2  Relationship between the irradiation time 
and (a) soluble (0-3 nm), (b) colloidal (3-200 nm), 
and (c) particulate (>200 nm) concentration of Cu in 
water.  
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気液二相流用高精度 4 センサ・プローブ計測法の開発 

（京大原子炉、原子力機構 1）○沈秀中、中村秀夫 1 

１．はじめに：原子炉の設計や許認可では、その過

渡変化や事故時の安全余裕を最適評価コードを用い

て詳細に評価する必要が有り、そのコードに用いら

れる気液二相流を含む熱水力挙動の物理モデルの開

発や妥当性ならびに予測精度の検証が必要となる。

この気液二相流の物理モデルの開発と検証には、精

度の高い局所流動特性計測手法を用いた実験データ

ベースの構築が不可欠であり、特に、ボイド率、界

面積濃度、気泡径と気液二相流速など、局所パラメ

ータを正確に計測する必要がある。気相二相流は複

雑な多次元流動だが、詳細計測が可能な計測法の１

つとして、４本の光ファイバ又は金属針を触針とす

る４センサ・プローブが従来より用いられてきてい

る。同プローブを用いた従来の界面計測法は、気泡

がプローブサイズより遥かに大きいとする仮定に依

拠する平面界面の界面積濃度の計測法であり、その

仮定を満たさない曲面界面の界面積濃度計測に対し

ての十分な精度が得られず、気泡径や気泡速度の計

測が充分にできないこともあり、改善又は再開発の

必要があった。本論文は、気泡を球状と非球状二種

類に分類する方法と、球状気泡の三次元速度と気泡

径ならびに局所界面積濃度を測定する新たな計測理

論を組み合わせた実用的な計測方法を、世界初の計

測法として提案した。垂直大口径円管内空気―水二

相流の局所測定に本計測法を適用した検証実験にお

いて、非常に良好な検証結果を得ることができた。

２．新しい計測理論開発：４センサ・プローブは図

1 のデザインの例に示すように前方センサ 0 と後方

センサ 1、2、3 により構成される。前方センサ 0 の

先端先から後方 k 番目センサの先端先までの距離ベ

クトル s0k (k=1, 2, 3)は、次式で与えられる。 
  kkkzkykxkk 0000000 coscoscos nskjiss   , k=1, 2, 3. (1) 

ここで、n0k (k=1, 2, 3)は s0kの単位ベクトルであり、

x0k, y0k, z0kはそれぞれ s0kが x、y、z 軸となす角度

である。各センサが気液二相の屈折率の差又は電気

抵抗の差を利用して気相と液相とを検出する。l 番目

界面（即ち h 番目気泡の 2h 又は 2h+1 番目界面）が

4本センサの k (k=0, 1, 2, 3)番目センサの先端先を通

過する際には、その通過時刻 tk,lを検出できる。それ

らの通過時刻から、l 番目界面が前方センサ 0 から後

方 k 番目センサまでの移動時間t0k,l (k=1, 2, 3)と k 番

目センサが h 番目気泡に滞在する時間tk,h (k=0, 1, 2, 
3)が得られる。 

llklk ttt ,0,,0  , k=1, 2, 3,     (2)

hkhkhk ttt 2,12,,   , k=0, 1, 2, 3.    (3) 

従来の４センサ・プローブ計測法では、プローブを

通過する界面を平面と仮定しており、気泡が小さい

場合には、界面の曲率により計測誤差が大きくなる

弱点がある。本論文は小気泡も計測できるように気

液界面形状を平面ではなく、連続した、変形しない

曲面（球面）で捉える方法を導入した。更に気泡の

速度ベクトルは気泡センサ接触過程において一定で

あると仮定される。図 2 に示すように直径 Dh の h
番目気泡が次の速度ベクトル Vb,hでセンサ 0 と 1 を

通過することを考察する。 

(a) Two cases of sensor 1 after sensor 0 touches the 2h-th 
interface

(b) Two cases of sensor 1 after sensor 0 touches the 
2h+1-th interface

 kjiVnVVVV hzvhyvhxvhbhvhbhbhbhb ,,,,,,12,2,, coscoscos   
 (4)

ここで、Vb,2h、Vb,2h+1と nv,hはそれぞれ 2h と 2h+1 番

目界面の速度とVb,hの単位ベクトルであり、xv,k, yv,k, 
zv,kはそれぞれ Vb,hが x、y、z 軸となす角度である。

h 番目気泡の両界面がそれぞれセンサ 0 と 1 を通過

することは、図 2 に示すような４つの組合で捉える。

rb0, rb1, rb2及び rb3はそれぞれの場合に対応する半径

y 

s02 

sp12 
sp23 

3 

s03 
12 

0 
s01 

x

z 

Fig. 1.  A typical four-sensor probe. 

sp13 

Fig. 2.  All combinations in the bubble-sensor 
touching process. 

(T4)
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ベクトルである。rb0と rb1は以下のように書ける。

    kjinr hzihyihxihhihb DD 2,2,2,2,0 coscoscos22   , (5)

    kjinr 12,12,12,12,1 coscoscos22   hzihyihxihhihb DD  , (6)

ここで、ni,2hと ni,2h+1はそれぞれ 2h と 2h+1 番目界面

の速度がセンサ 0 と接触する点の法線方向単位ベク

トルであり、xi,2h, yi,2h, zi,2hはそれぞれ ni,2hが x、y、
z 軸となす角度であり、xi,2h+1, yi,2h+1, zi,2h+1はそれぞ

れ ni,2h+1が x、y、z 軸となす角度である。球面の特性

により、次の式が成り立つ。 

 233221100 2hbbbbbbbb D rrrrrrrr .  (7)
図 2(a)の左図と図 2(b)の右図のベクトルの関係に鑑

み、rb2 と rb3 はそれぞれ次のように表すことができ

る。 

01001,2hhb,2 srVr  bb t ,   (8)

011101,2hhb,3 srVr   bb t .      (9)

式(8)を式(7)に代入・整理すると、次式となる。

     
  0

2
2

01012,01

2,,01,0101,2hhb,
2

01,2hhb,





snns

nnnnsVV

hih

hihvhv

D

Dtt  .(10)

式(9)を式(7)に代入・整理すると、次式となる。

     
  0

2
2

010112,01

12,,01,01101,2hhb,
2

101,2hhb,









snns

nnnnsVV

hih

hihvhv

D

Dtt  .(11)

式(10)と(11)は、それぞれ|Vb,h|t01,2h and |Vb,h|t01,2h+1の

二次方程式である。式(10)の解は、図 2(a)の左右図に

対応する|Vb,h|t01,2hと|Vb,h|(t01,2h+1+t0,h) であり、次式

で与えられる。

     

      
2/1

2
01012,01

2

2,,01,01

2,,01,010,101,2hhb,01,2hhb,

2

2
,

















 



snnsnnnns

nnnnsVV

hihhihv
h

hv

hihv
h

hvh

D
D

D
ttt  (12) 

式(11)の解は、図 2(b)の左右図に対応する|Vb,h|t01,2h+1

と|Vb,h|(t01,2h-t0,h)であり、次式で与えられる。 
     

      
2/1

2
010112,01

2

12,,01,01

12,,01,010,01,2hhb,101,2hhb,

2

2
,

















 







snnsnnnns

nnnnsVV

hihhihv
h

hv

hihv
h

hvh

D
D

D
ttt   (13) 

式(12)の二つの解の和により、以下が得られる。 
     hihvhhvh Dttt 2,,01,010,101,2h01,2hhb, 2 nnnnsV    (14) 

式(13)の二つの解の和により、以下が得られる。 
     12,,01,010,101,2h01,2hhb, 2   hihvhhvh Dttt nnnnsV  (15) 

h 番目気泡がセンサ 0 を通過する場合（図 3）に形成

する二等辺三角形の 0O0O1により、次式が得られる。 

   12,,2,,0,hb,  hihvhhihvhh DDt nnnnV  . (16) 

式(16)を式(14)に又は式(16)を式(15)に代入すると 
   01,01101,2h01,2hhb, 2 nnsV   hvtt  .   (17) 

h 番目気泡がセンサ 0 と 1 を通過する際には、次の

界面計測可能な速度 Vm01,2h と Vm01,2h+1を測定できる。 

01,2h01m01,2h tV s ,   (18) 

101,2h011m01,2h   tV s .    (19) 

h 番目気泡の計測可能な速度 Vm01,h は、Vm01,2h と

Vm01,2h+1の調和平均値で、次式で与えられる。 

01

101,2h01,2h

1m01,2hm01,2hhm01, 2
11

2
11

s


















tt

VVV

  (20) 

式(20)を式(17)に代入すると、次式が得られる。

 01,hm01,hb, nnV  hvV .     (21) 

上記のセンサ 0 と 1 ペアの理論からの類推により、

センサ 0と 2ペアと 0と 3ペアの次の式も得られる。 
 khvkV 0,h,m0hb, nnV  , k=2, 3,   (22) 

ここで、Vm0k,h(k=2, 3)は、この両センサペアの h 番目

気泡の計測可能な速度である。

k

kk

kkk

tt

VVV 0

1,2h0,2h0

1,2hm0,2hm0h,m0 2
11

2
11

s


















 , k=2 and 3.(23) 

式(1)と(4)から、式(21)と(22)は以下の形で書ける。 
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030303

020202

010101

1
1
1

cos
cos
cos

coscoscos
coscoscos
coscoscos

V

V

V

hzv

hyv

hxv

zyx

zyx

zyx

V








(24) 

ここで、以下の行列式を定義する。

030303

020202

010101

0

coscoscos
coscoscos
coscoscos

zyx

zyx

zyx

A






,

0303,03

0202,02

0101,01

,01

coscos1
coscos1
coscos1

zyhm

zyhm

zyhm

h

V

V

V

A






, 

03,0303

02,0202

01,0101

,02

cos1cos
cos1cos
cos1cos

zhmx

zhmx

zhmx

h

V

V

V

A






,

hmyx

hmyx

hmyx

h

V

V

V

A

,030303

,020202

,010101

,03

1coscos
1coscos
1coscos







(25-28) 
クラメルの規則により、気泡速度の単位ベクトル nv,h

の成分は、式(24)から、以下のように解ける。 













0,03h,hzv,

0,02h,hyv,

0,01h,hxv,

cos
cos
cos

AA

AA

AA

hb

hb

hb

V
V
V





.     (29) 

nv,h は単位ベクトルであるため、(cosxv,h)2+(cosyv,h)2

+(coszv,h)2=1 である。従って、h 番目気泡の|Vb,h|は以

下のように定めることができる。

     2,03
2

,02
2

,010hb, hhh AAAA V .    (30) 

式(30)を式(29)に代入すると、nv,hの成分が得られる。 

     
     
     















2
,03

2
,02

2
,01,0300hzv,

2
,03

2
,02

2
,01,0200hyv,

2
,03

2
,02

2
,01,0100hxv,

cos

cos

cos

hhhh

hhhh

hhhh

AAAAAA

AAAAAA

AAAAAA






(31) 

式(30)と(31)は、気泡速度ベクトルの陽解を与える。 
h 番目気泡の直径 Dhと界面法線方向の単位ベクトル

ni,2h と ni,2h+1 を得るために、式(12)の二つ解を減算・

Dh 

O0 

Sensor 0 

the h-th bubble at t0,2h 
Vb,h 

O1 

0 

ni,2h+1 

Vb,ht0,h 

ni,2h 

Dh 

Fig. 3.  The h-th bubble passes through sensor 0. 
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変形して、以下が得られる。

 

      2
01012,01

2
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01,2h0,101,2h

2
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4
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4 snnsnnnns
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hihhiv
h

hv

h

D
D

ttt   (32) 

式(13)の二つ解を減算・変形して、以下が得られる。 
 

      2
010112,01

2

12,01,01

2
101,2h0,01,2h

2
hb,

4
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4 snnsnnnns

V





 







hihhiv
h

hv

h

D
D

ttt  (33) 

式(14)を式(32)に、式(15)を式(33)に代入することによ

り、以下の両式が得られる。

   
h

h
hih E

ttt
D 2,0101

01

0,101,2h01,2h
2

hb,
012, 


  s

s
V

nn
  (34) 

   
12,0101

01

0,01,2h101,2h
2

hb,
0112, 


 


 h

h
hih E

ttt
D s

s
V

nn
 . (35) 

ここで、Ｅ01,2h及びＥ01,2h+1は、センサ 0 及び 1 の先

端を通る線における ni,2h 及び ni,2h+1 方向の気泡直径

の投影距離である。

上述の議論と同様に、2h 及び 2h+1 番目界面のそれ

ぞれについて、これらが前方センサ 0 から後方セン

サ k(k=2、3)へ移動する際の、以下の２つの等式が得

られる。

   
hkk

k

h
khih E

ttt
D 2,00

0

0,10k,2h0k,2h
2

hb,
02, 


  s

s
V

nn
 ,k=2, 3 (36) 

   
12,00

0

0,0k,2h10k,2h
2

hb,
012, 


 


 hkk

k

h
khih E

ttt
D s

s
V

nn
 ,k=2, 3 (37) 

ここで、Ｅ0k,2h及びＥ0k,2h+1(k=2、3)はセンサ 0 及びセ

ンサ k(k=2、3)を通る線におけるそれぞれ ni,2h 及び

ni,2h+1方向の気泡直径の投影距離である。式(1)、(5)、
(6)から、式(34-37)は以下の形で書ける。 
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cos
cos
cos

coscoscos
coscoscos
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 , l=2h, 2h+1. 

 (38) 
ここで、以下の行列式を定義する。

0303,03

0202,02

0101,01

,01

coscos
coscos
coscos

zyl

zyl

zyl

l

E

E

E

B






,

03,0303

02,0202

01,0101

,02

coscos
coscos
coscos

zlx

zlx

zlx

l

E

E

E

B






, 

lyx

lyx

lyx

l

E

E

E

B

,030303

,020202

,010101

,03

coscos
coscos
coscos






, l=2h 、2h+1.     (39-41) 

クラメルの規則により、界面法線単位ベクトル ni,l

の成分について、式(38)は以下のように解ける。 
 
 
 












0h,03zi,

0h,02yi,

0h,01xi,

cos
cos
cos

ADB

ADB

ADB

ll

ll

ll





, l=2h、2h+1.   (42) 

ni,l(l=2h、2h+1)は単位ベクトルであるため、(cosxi,l)2 

+(cosyi,l)2+(coszi,l)2=1 である。従って、h 番目気泡

の直径 Dhは以下のように定められる。 
      0

2
,03

2
,02

2
,01h ABBBD lll  , l=2h、2h+1.  (43) 

式(43)を式(42)に代入すると、ni,lの成分が得られる。 
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2
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cos
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lllll

BBBBAA
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BBBBAA






, 

l=2h、2h+1.  (44) 
界面積濃度(ai)の定義[1]から、以下の式が得られる。 

  
 

 






















bb N

h hihbhihb

N

h
hihii aaa

1 12,,2,,1
12,2,
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Vb,h の式(30-31)と ni,l の式(44)を式(45)に代入するこ

とにより、界面積濃度(ai)が得られる。 
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上述の計測理論は気泡形状が球状であると仮定して

開発されたが、近似球状気泡にも有効である。すべ

ての気泡が近似球状気泡と非球形気泡に分類するた

めに、気泡変形係数 Cdvを以下のように定義する。 
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  (47) 

ここで、i,2h とi,2h+1 はそれぞれ Vb,h と ni,2h とのなす

角度及び Vb,hと ni,2h+1とのなす角度である。実験デー

タ[1]により、Cdvの閾値が約 0.1 になれば、気泡が合

理的に近似球状気泡と非球形気泡に分類できる。

３．実験検証と結論：本計測法の実用性を調査・検

証するために、内径(D)0.2ｍの垂直大口径円管におい

て光学 4 センサプローブを利用した気液二相流の計

測実験を行った。高さ z/D=82.8 で測定したボイド率

()、界面積濃度(ai)、気泡径(Db)及び 3 次元気泡速度

成分(Vbx、Vby、Vbz)の平均結果を図 4 に示す。これら

の実験結果から、本計測法の実用性が確認された。 
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中小型中性子源を用いた散乱分光システムの開発 

（京大原子炉、京大院農 1、北大院工 2、茨城大工 3）○杉山正明、大場洋次郎、佐藤信治、日野正裕、

森 一広、裏出玲子 1、大沼正人
２
、岩瀬健二 3

１．はじめに：ナノ構造制御による機能性材料の開

発が盛んになるとともに、そのナノスケールでの構

造解析法である小角散乱法への注目・需要も高まっ

てきている。小角散乱のプローブとしては X 線と中

性子があるが、中性子はその高い物質透過性・同位

体識別能を利用した特徴的な測定手法として期待さ

れている。一方で、線源として大型の加速器もしく

は研究用原子炉を用いた中性子源を必要する考えが

あり、そもそもそのような大型の中性子源は多くは

存在しないため。中性子小角散乱のみならず中性子

散乱実験には潤沢にマシンタイムを供給できていな

いと言う大きな問題がある。この点を解決するため

には、新施設の建設・既存施設の高効率利用などの

アップグレードが考えられるが、もう一つの魅力的

な考えとして大規模な予算措置を伴わない中・小型

線源の開発・再利用がある。中・小型中性子源を利用

していく上で重要な課題は「試料位置での中性子強

度を上げること」「適切な分光器を選択すること」「適

切なデータ処理・解析法開発すること」「適切な研究

対象を設定すること」と認識されておいる。言い換

えるならば「本当に中小型中性子源を用いて実行的

な中性子小角散乱実験は可能か？」と言う疑問に答

える必要がある。京都大学原子炉実験所の小角散乱

研究グループはこの課題解決のための中心的役を果

たすことを可能であると考えている。そこで、中性

子分光装置開発の専門家、中性子小角散乱測定の専

門家、および中性子小角散乱を用いたナノ構造研究

に興味を持つ固体材料研究の専門家、ソフトマター

材料研究の専門家が結集して、中・小型中性子源を

用いた小角散乱に適切な装置・データ処理・解析法

の開発、有効な研究分野の開拓・発展を目指すプロ

ジェクトを開始した。 

以上の目的のため以下の研究グループを設置して

プロジェクトを進めてきたのでその成果を報告する。

なお固体材料研究グループは鉄鋼材料 I 型研究会と

も連携して研究を進めている。(敬称略) 

[分光器・測定解析系開発 Gr：杉山正明、日野正裕、

大場洋次郎(以上 KUR)、古坂道弘(北大院工)] 

[固体材料研究 Gr：森 一広、大場洋次郎(以上 KUR)、

大沼正人(北大院工)、諸岡 聡（首都大院工）、岩瀬

健二（茨城大工）] 

[ソフトマター材料研究 Gr：杉山正明、佐藤信浩(以

上、KUR)、裏出令子(京大院農)、原 一広(九大院工)] 

 今回本講演で、各グループの代表的な成果につい

て紹介する 

２．分光器・測定解析系開発 Gr：KUR-SANS の特徴

の一つはモノクロメータに従来の大型の速度選別器

ではなく多層膜ミラーを用いた非常に小型(10cm×

5cm×5cm 程度)の反射型分光器を用いている点で

ある。本装置の欠点は波長固定型である点である

が、実際に小角散乱において必要とされる波長はか

ぎられている。そこで、必要とされる波長のモノク

ロメータを事前に用意し、カセット型で簡便に交換

が可能としてこの問題を解決している。これはモノ

クロメータ自身が非常に小型で取扱いが容易である

という利点を生かしている。 

日野等は KUR-SANS ようにミラーの設計の最適

化を行い、また、最新の成膜技術を用いて新たなモ

ノクロメータの製作を行った。その結果、図１に示

すように波長 0.3nm で従来のモノクロメータに比べ

2.5 倍のゲインを持つモノクロメータの作成に成功

した。 

 この成果をもとに日野・大場等はより波長の長い

0.46nm モノクロメータの製作を行った。これは鉄鋼

試料の測定の場合、ブラッグエッジ以下の波長の中

性子を用いると試料内の結晶構造による多重散乱の

ため、析出物や粒塊などの構造を小角散乱から正確

に評価することが困難になるためである。図 2 に作

成した波長 0.46nm のモノクロメータの標準試料（ベ

ヘン酸銀）の測定結果を示す。図からわかるように

予定通りの波長および分解能が得られていることに

加えて、0.28nm のモノクロメータと同等のビーム強

度が得られている。これは、0.3nm のモノクロメータ

作成で培った設計の最適化及び成膜技術の向上によ

るもの考えられ、中小型中性子源を用いた中性子 

Fig. 1.  The scattering neutron intensities by a glassy 

carbon as a function of scattering vector q with 

old(□) and new(○) monochromator. 

(PJ5)
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小角散乱を行っていくうえで重要な技術革新である。 

 杉山等は新たなデータ処理システムの開発を進め

ている。小角散乱を汎用的な解析手法確立させるた

めの障壁の一つがデータ解析の困難さを挙げられる。

そこで、杉山のグループではできる限り前提条件な

しで、測定データから構造情報が得られる小角散乱

の解析ソフト「One-Click Analyzer」開発に取り組ん

でいる。現在、粒径分布を持つ系の小角散乱データ

を読み込ませるとモンテカルロ(MC)法を用いて散

乱関数を再現する粒径分布を求めるソフトの開発を

行っている。汎用化のためにはグラフィカルユーザ

ーインターフェース（GUI）が重要と考えられるので、

併せて GUI の開発も行っている。図 3 に現在開発状

況を示す。開発に用いている試料（測定データ）は、

鉄鋼材料中に銅が析出した系で、SANS を用いてそ

の析出銅の粒径分布を求めるものである。プログラ

ムでは、データを読み込むとそれを解析して自動的

に Gauss 分布を持つ粒径分布を初期値として与える

(図 3 上)。その後、MC のアルゴリズムに沿って粒径

分布を変えながら測定された散乱曲線を再現する粒

径分布を求めていく。十分に χ値が下がった場合(χ

<0.05)、測定データを再現する粒径分布が見つかった

として解析は終了する。この過程は（ほぼ）One-Click

にて行う事ができる。注意すべき点は、球形の粒子

形状と「それほど」大きくない粒径分布と 2 元系を

仮定している事であり、したがって、この条件から

外れた試料では正確な分布を与えることができない。

今後はこのような系にも対応できるように開発を続

けていく考えである。 

３．固体材料研究 Gr：本グループでは、中小型中性

子源を用いた中性子小角散乱では、長時間測定は避

けられない事を鑑みて、時間的に安定な固体材料に

0.28 nm 0.46 nm

Fig. 2.  Scattering from standard sample (Silver Be-

henate). (UP) Twi-dimensional scattering patterns 

with 0.28nm and 0.46 nm monochromators. (Down) 

One dimensional scattering profiles with 0.28nm and 

0.46 nm monochromators..

Fig. 4.  SANS and SAXS profiles of steel with and 

without precipitates. 

Fig. 3.  Anayzing process by one-click analyzer. 

（UP）Initial state. (Down) Final state. 
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注目し、小角散乱研究の可能性及び実際の研究を行

っている。 

 大沼・諸岡・大場等は、KUR-SANS でも利用可能

な小型高磁場装置(0.6T、NdFeB)を用いて鉄鋼材料中

の析出物の構造研究を行った。近年、このような析

出物のサイズを精密に制御することでより高機能な

鉄鋼材料を開発することに注目されており、中小型

中性子源を用いた中性子小角散乱装置でも構造測

定・解析が可能となれば、大きく SANS の利用分野

が広がると考えられ重要な研究である。図 4 に析出

物の有無による SANS(KUR-SANS を用いて測定)と

SAXS の相違を示す。図からわかるように析出物を

含む系の 0.7 nm-1近傍に見られる peak を再現してい

るように KUR-SANS を用いた測定も SAXS での測

定とよく一致しており、KUR-SANS を用いて十分に

実行的な結構材料研究を進めていくことが可能であ

ると言える。 

 岩瀬・森グループは、水素吸蔵合金におけるナノ

スケールにおける水素分布の研究を進めている。本

グループでは中性子の高い物質透過能を利用し、こ

の目的のために独自に開発した in situ 水素吸蔵装置

を用いて、合金における水素吸蔵過程のその場観測

を行っている。図 5 に LaNi5D6.3 (D/M = 1.05)の重水

素吸蔵過程(1MPa)、放出過程および重水を吸蔵して

いない LaNi5 の SANS プロファイルを示す。表面フ

ラクタル解析によると重水素圧印可前の LaNi5 の表

面フラクタル次元は 2.8 であり非常に荒れた表面を

していることが判明した。更に興味深いのは吸蔵試

料においては 1.2nm-1 近傍に内部構造に由来すると

思われる Peak が観測されている事である。今後、こ

の構造に注目して研究を進めていく予定である。 
４．ソフトマター材料研究 Gr：本グループでは、固

体材料研究グループと同様に、時間的に安定なソフ

トマター材料に注目し中小型中性子源を用いた中性

子小角散乱では、小角散乱研究の可能性及び実際の

研究を行っている。 

 原等はオレイン酸を用いた金属イオンの吸着の研

究を行っている。これは水の浄化技術とも関係して

おり、環境問題の点からも重要な研究である。今回

はオレイン酸ナトリウムゲルに Cu イオンを吸着さ

せ、その後の浮上分離過程の pH 依存性を観察した。 

図 6 からわかるように pH=8 では分離過程において

大きな揺らぎの変化が観測された。 

本プロジェクトでは分光器な開発による中性子強度

の増加、解析手法の改良と実行的な研究の探索・実

施を通して中小型中性子源を用いた中性子小角散乱

の可能性を探ってきた。その結果、装置・研究対象の

吟味により十分に実用的な研究が行えると結論でき

た。

Fig. 5.  SANS profiles, I(q), for LaNi5D6.3 (D/M = 

1.05) measured at 1 MPa and at RT (~299 K). 

Development and feasibility study with Small-angle neutron scattering by small or middle size neutron source

Masaaki Sugiyama, Yojiro Oba, Nobuhiro Sato, Masahiro Hino, Kazuhiro Mori Reiko Urade, Masato Ohnuma and Kenji Iwase

sugiyama@rri.kyoto-u.ac.jp 

Fig. 6.  SANS profiles of 30mM Sodium Oleate 

(NaOI) in D2O in the floatation processes at pH=7 

and 8.
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Fig.1 Schematic view of the ternary complex 
of yeast PGK. 

Fig. 2 Intensity correlation function from 
PGK at the concentration of 50 mg/ml at 
120h after preparation.  Solid line is the 
result of fit with single exponential. 

Fig. 3 Intensity scattering function from 
PGK at the concentration of 50 mg/ml and 
solid line is the result of fits with the func-
tion considering up to the second order 
cummulant 
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Fig.4 (a) Q dependence of effective relaxa-
tion rate Deff(Q) for PGK at the concentra-
tion of 50 mg/ml.  (b) Q dependence of sin-
gle particle relaxation rate D0(Q) and solid 
line corresponds to the relaxation rate as-
suming rigid body motion. 

Fig. 5 Q dependence of the fraction of inter-
nal dynamics and solid line is the result of 
fits with the contribution from low frequency 
normal modes. 
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Fig. 6. Amplitude dependence of interre-
sidue distance between Arge-38 and 
Gly-371 for NM7, NM8 ad NM9 and 
dashed line corresponds to the distance, 
which is necessary for reaction coordi-
nate. 
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硼素中性子捕獲反応(BNCR)誘発粒子線の特性利用の新展開 

（京大原子炉、放医研
1
、徳島大

2
、大阪府大 

3
）○木梨友子、高橋千太郎、小野公二、岡安隆一

1
、久保田善久

1
、

堀均
2
、宇都義浩

2
、多田竜

2
、森川利信

3
、切畑光統

3
、服部能英

3
、岩本千里

3
、谷本秀夫

3
、高井雄一郎

3 

１．はじめに：硼素中性子捕獲反応 (BNCR:Boron 
Neutron Capture Reaction)の効果特性の解析と、それ

に基づく利用研究の新展開を図ることを最終的な目

的として医学・生物学・薬学・植物学の各分野ごと

に研究テーマを設けてプロジェクト研究を実施した。

各分担研究の研究テーマおよび担当者は以下のとお

りである。（○印は研究分担代表者。） 

1)BNC 反応により誘発される突然変異の解析

○木梨友子、高橋千太郎

2) BNC反応に伴う DNA損傷、特に二重鎖切断とその

修復の解析 

○高橋千太郎、木梨友子、岡安隆一、久保田善久

3)Boron をトレーサーとする新たな薬物の動態解析

法の開発 

○堀均、宇都義浩、多田竜

4) 中性子捕獲反応(BNCR)の植物育種への利用

○森川利信、切畑光統、服部能英、岩本千里、谷本

秀夫、高井雄一郎 

２．研究成果：以下に分担研究ごとの研究成果の概

略を述べる。 

2-1. BNC 反応により誘発される突然変異の解析

ホウ素中性子捕捉療法(BNCT)に用いている中性

子誘発突然変異に対するアスコルビン酸の防護効果

と中性子の線量率との関連性を解析した。 

＜実験方法＞CHO(Chinese hamster ovary) 細胞を準

備しホウ素化合物 BPA（boronophenyl alanine）は 10 
µg/L の最終濃度で照射 1時間前に細胞培養液に添加

した。京都大学原子炉実験所研究用原子炉の重水設

備において 0.04Gy/min および 0.2Gy/min の線量率

で細胞を照射した。アスコルビン酸は中性子照射後

30 分後に 5mM の最終濃度で細胞培地に添加し 150

分後に培地から取り除いた。この後コロニーアッセ

イ法にて生存曲線を求めた。照射 7 日後に

6-thioguanine を添加した選択培地に細胞を蒔いてコ

ロニーを固定染色し HPRT 突然変異発生頻度を求め

た。 

＜結果と考察＞ホウ素化合物を CHO 細胞に取り込

ませた時、中性子照射線量率が 0.2Gy/min では HPRT

突然変異発生頻度は 15±5/105（生存率：0.1）であり、

アスコルビン酸の存在下では突然変異発生頻度は 4

±2/105に低下した。一方、中性子照射線量率が

0.04Gy/min では突然変異誘発はアスコルビン酸添加

により約 60% 減少した。ホウ素化合物が存在しない

時は中性子照射による突然変異誘発に線量率による

差はそれほど認められず、アスコルビン酸添加によ

る突然変異誘発は約 70% 減少した（図 1）。これら

の結果よりBNCT照射場での中性子照射時のアスコ

ルビン酸による突然変異誘発の抑制作用については、

混在するガンマ線および 14N(n,ρ)14C や 1H(n,γ)2D 反

応よりも 10B(n,α)7Li反応に対してより効果が期待で

きることが示唆された。このことから、BNCT 治療

時の正常組織細胞の晩発影響に対してアスコルビン

酸の防護効果をもつことが待できる。

図１．The effect of ascorbic acids (VC:Vitamine C) on 
the HPRT mutation induction after the neutron irradiation 

2-2. BNC 反応に伴う DNA 損傷、特に二重鎖切断と

その修復の解析 

BNCT における重要な治療対象疾患である神経膠

芽腫細胞はその半数以上が、がん抑制遺伝子 p53 の
変異を起こしている。BNCT の生物効果及び p53 の
BNCT における意義を明らかにすることを目的に、

ヒト神経膠芽腫細胞のうち p53 が正常に機能する

A172 細胞（p53 野生型）と p53 が正常に機能しない

T98G 細胞（p53 変異型）にホウ素化合物 BPA 存在

下で中性子照射を行い、BNC反応に伴うDNA損傷、

特に二重鎖切断とその修復の解析を行った。

＜実験方法＞

DNA 損傷は放射線による DNA 二重鎖切断後に集

積する DNA 修復タンパク質 53BP1 を免疫蛍光染色

することで観察した。53BP1 フォーカス数と DNA
二重鎖切断の数には相関関係があり、DNA 損傷を定

量的に把握できる。観察には蛍光顕微鏡を用い、

ImageJ (パブリックドメイン画像処理ソフトウエア)
を用いて画像解析を行った。さらに、この DNA 損

傷の結果をコロニー法による殺細胞効果および

No BPA   With BPA 

High dose rate (20cG/min) 

Neutron irradiation 

No BPA   With BPA 

Low dose rate ( 4cG/min) 

Neutron irradiation 

(PJ6)
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TUNEL 法によるアポトーシス誘導を比較し検討し

た。

＜結果と考察＞フォーカス観察については、照射後

1 時間と 3 時間を比較した場合に大きな増減が見ら

れなかった。このことから BNCR による細胞の DNA
損傷は照射後 1 時間で完了していると考えられ、こ

の結果は X 線照射と同様であった。BPA の有無にか

かわらずA172細胞とT98G細胞の違いによるフォー

カス形成に大きな差異が見られなかったことから

BNCR によるフォーカス形成に p53 の機能状態は関

与していないと考えられる。さらに時間差でのフォ

ーカスの差が見られなかったことから照射後 1 時間

の間に生じた DNA 損傷が照射後 3 時間までにほと

んど修復がされていないことも言える(図２)。この

結果は，Ｘ線照射よりも BNCR の方が DNA 損傷後

の修復が遅くなっていることも示唆している。

図２．Number of the 53BP1foci per cell after the neutron 
irradiation by KUR 

生存率の結果では、A172 細胞と T98G 細胞との間

に見られた放射線感受性の差がBPAの添加により軽

減された（表１）。また、アポトーシスについては

A172細胞とT98G細胞の細胞間で違いが明確に現れ

た．X 線照射後の p53 変異型については、野生型と

異なる遺伝子発現を持つ細胞はアポトーシスがより

誘発されにくくなっていることが報告されおり、

BNCR においても同様の傾向を認めた。BNCR によ

る生存率では細胞間の差がなかったことから、p53
変異型の T98G 細胞では、アポトーシスではなくネ

クローシスによる細胞死プログラムの実行や，p53
とは別の遺伝子を介したアポトーシスがおきている

可能性が示唆された。

表１．D10（10％survival）doses of glioblastoma cells 
irradiated by neutron beam of KUR 

A172 A172 
+BPA 

T98G T98G 
+BPA 

D10 

(Gy) 
1.7 0.8 5.2 1.1 

2-3. Boron をトレーサーとする新たな薬物の動態解

析法の開発 

Boron をトレーサーとするボロントレースドラッ

グのドラッグ全体の表面構造は、ファルマコフォア

を満足する薬理活性機能をもつもので構築される。

内部構造としては、非ファルマコフォアディスクリ

プター部分・骨格に相当するスキャフォールド部分

に中性子捕捉能をもつホウ素同位体 B-10（天然存在

比または 100%まで濃縮もの）をトレーサーとして

埋め込んだ（図３）。このボロントレースドラッグ

は、原子炉または加速器により中性子照射されると、

ホウ素 B-10 原子核が中性子を捕獲し極短時間

（10-14 s）にガンマ線（即発γ線）を放出する。これ

を即発γ線分析装置または ICP で検出することによ

り、薬物動態が解析できる。ボロントレースドラッ

グは、PET-CT などのように短寿命でもなく，化学

的に分解するまで、生体内外いつでもどこでも、“オ
ールウェーズ・オンデマンド”に生体内の薬物濃度を

測定することができる。 

図３．Figure of the boron tracedrug as the pharmacoki-
netics assuming boron a tracer 

ボロントレースドラッグを目的としたフェノール

性 BODIPY 含有抗酸化薬剤と、BODIPY 含有フェ

ノール UTX-42,44,47 およびクルクミノイド薬剤

UTX-50,51 を合成し、血清蛋白質アルブミンを用い

た中性子照射実験で、アルブミン分子の破壊が認め

られた。

さらに、B10および B11を含んだクルクミノイド薬剤

UTX-51を 10, 25, 50nmol (B10 分子数)で中性子を照射

し、血清糖タンパク質 Gc グロブリンの破壊効果を調

べた結果、B10 分子数に応じて Gc グロブリン分子の

破壊が認められた。

2-4. 中性子捕獲反応(BNCR)の植物育種への利用 

細胞分裂が盛んなカルス細胞やイネ半数体培養細

胞、オオムギ種子等に、10B-ホウ素アミノ酸類を集

積させておき、熱中性子線を照射し、ホウ素中性子

線捕獲反応により誘起される DNA 解裂反応とこれ

に続く不完全複製による人為的突然変異を利用して、

新たな植物の創成を目的とした研究である。

<実験方法> 
①ホウ素化合物と照射線量の決定
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ホウ素濃度は、原則として即発ガンマー線法で測

定するが、場合によっては予め ICP 分析に附して評

価する。照射線量を変化させた時の細胞生存率、正

常分化率等から最大線量、最適線量等を植物種、培

養状態毎に決定する。ホウ素化合物として、BPA の

他に、２種の BPA 誘導体および BTRP について検

討する。また、中性子とγ線照射による比率から

RBE をもとめる。 
②突然変異体の評価

照射した細胞の形態観察を行い細胞レベルでの変

異率を算出するとともに、分化育成培地での個体レ

ベルでの変異を形態観察して変異率を求めた。

DNA 配列の塩基置換変率を算出して評価した。特に、

単子葉植物と双子葉植物、それぞれ、の熱中性子線

感受性を明らかにし、最適線量を求める。 

<結果と考察> 
２種のオオムギ種子を用いた BPA( 10B-enriched 

p-boronophenyl alanine)添加時の中性子照射実験での

半致死効果(LD50)を得る BPA 濃度は 469µM で、照

射４週間後の半発芽減少効果(RD50) を得る BPA 濃

度は 74.2µM であった。この時の物理線量はそれぞ

れ 17.98Gyと 11.2Gyである。ガンマ線照射時の LD50
が 193.9Gy、RD50 が 237.4Gy であるため、BPA-BNCR
の RBE は LD50 比較で 10.8、RD50 比較で 21.2 であ

った。これより、BNCR の植物種子への効果はガン

マ線に比べて大きいことから、突然変異の発生が大

きいことが予測される。

BNCR により、未分化細胞を生長個体まで育種し、

表現型として突然変異の発生を認知するとともに、

形態学的評価に加えて、新たな生物生産の視点から

評価を行い優れた品種の選別することができると思

われる。また、シロイヌナズナ、イネおよびオオム

ギでは、全ゲノム DNA がほぼ解読されており、突

然変異遺伝子のゲノム上の位置を容易に特定するこ

とが可能であり、未同定の遺伝子の決定にも繋がる。

本研究の成果は、農学をはじめ植物分子育種学、植

物遺伝子工学の学術分野の発展に止まらず、生物生

産、農業の発展に寄与すると考えられる。
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放射性物質の性質と振る舞いについて

（京大原子炉）○森山裕丈

１． はじめに：原子核・放射線に興味を持ち、卒業

研究のため、原子エネルギー研究所（現在、エネル

ギー理工学研究所）の西朋太先生の研究室への配属

を志望した。以来 40 年余り、原子エネルギー研究所

での大学院生・研修員時代、工学部原子核工学教室

や原子炉実験所での教員時代を通じて、一言で言え

ば演題の通り放射性物質の性質と振る舞いに関する

実験的研究を行い、その対象としては軽いもの（3H）

から重いもの（241Am）まで、かなり多くの種類の放

射性物質を取り扱ってきた。これらの研究を振り返

り、感じたことなどを述べる。

２． 核分裂生成物の化学挙動：原子エネルギー研究

所での学生時代は、西朋太先生、藤原一郎先生、今

西信嗣先生のご指導を受け、核分裂生成物、特にス

ズ、アンチモン、テルルの化学挙動に関する研究を

行った。当時の西研究室では、核分裂のメカニズム

の解明に向けて、放射化学的な手法を用いて核分裂

生成物の質量収率曲線や核分裂片の核異性体生成比

を測定する実験を行っており、その研究から派生し

たものであった。ウランの核分裂で生成する核分裂

生成物は典型的なホットアトムであり、水溶液中で

生成する核分裂生成物の化学形の分布を明らかにす

るためイオン交換法を用いて測定した。核分裂の際

の反跳エネルギーは化学結合に比べてはるかに大き

いので核分裂生成物の化学形の分布はそれぞれの化

学形の水溶液中での安定性のみを反映したものとな

るが、親核種のベータ崩壊を経由して生成される場

合の反跳エネルギーはせいぜい数 10eV であり、親核

種の化学形や反跳エネルギーの大きさに依存して変

化することなどを確認した。 

これらの実験は原子炉実験所の共同利用研究とし

てホットラボで行ったが、当時のホットラボでは、

類似のホットアトム化学や放射化分析など、さまざ

まな研究が実験所内外の多くの研究者グループによ

ってきわめて活発に行われていた。自らの研究を行

うばかりではなく、その合間に多くの研究者による

さまざまな研究を間近に見て多くの情報を得た。並

行して、東北大学金属材料研究所附属材料試験炉利

用施設、高エネルギー物理学研究所、大阪大学核物

理研究センター等での共同利用実験にも参加し、こ

れらの研究施設で核分裂や核破砕反応で生成するさ

まざまな放射性核種の分離と測定の手法を学んだ。

これらの経験がその後の活動の基盤となった。 

３． アクチニドとランタニドの高温化学分離：博士

課程を終えようとするころ、たまたま工学部原子核

工学教室での助手の公募があり、応募した。研究を

続けたいと考えていたこと、学生時代を過ごした原

子エネルギー研究所のすぐ隣にその工学部原子核工

学教室の放射実験室があったことなどが応募の理由

であった。幸い採用となり、大石純先生の研究室で

の研究活動を始めた。まもなく原子炉実験所の柴田

俊一先生を代表とするトリウム燃料に関する総合的

研究（昭和 55 年度～61 年度）が始まり、トリウム

系溶融塩増殖炉燃料の連続再処理装置に関する基礎

的研究に参加することになった。大石研究室では、

放射実験室の一区画に動力炉用核燃料実験装置室と

称する核燃料物質使用施設で比較的多量のウランや

トリウムを用いて、使用済核燃料の乾式再処理、特

にフッ化物揮発法の基礎実験が行われていた。トリ

ウム系溶融塩炉燃料の再処理も研究対象の一つであ

り、学生時代のテーマである核分裂生成物の化学挙

動にも関わるものとして、興味を持った。 

溶融塩炉については米国での研究開発の歴史があ

り、溶融塩燃料の連続再処理を行うことによって増

殖炉へと発展する可能性があることが示されていた。

しかしながら、連続再処理のための溶融塩・液体金

属二相系での分離プロセスの性能についてはデータ

がまだ不十分であり、またいくつかの試験で物質収

支上の問題が起こることなども観測されていた。そ

こで、この分離プロセスのメカニズムを解明するこ

ととして実験を始めた。ただ、放射実験室では照射

されたウランを使用することはできないので、照射

ウランやランタニドの放射性トレーサーを用いた実

験は、原子炉実験所のホットラボや東北大学の材料

試験炉利用施設で行った。各種の溶融塩・液体金属

二相系で、アクチニドやランタニドの分配平衡を測

定し、それらの熱力学的データを求めた。その結果、

液体金属の種類によってはアクチニドとランタニド

の相互分離係数が極めて大きくなり、その原因が液

体金属に対する 4f 電子と 5f 電子の相互作用の違い

にあることなどが明らかになった。また米国の試験

で観測された物質収支上の問題については、溶融塩

相から液体金属相への還元抽出速度などを測定し、

溶融塩相から液体金属相への移行の際に、液体金属

中の溶解度が低い元素については両相の界面付近に

一時的に滞留する場合があることを確認した。 

溶融塩や液体金属を用いる高温化学分離プロセス

は、溶融塩炉や金属燃料炉のような先進的な原子炉

とその燃料サイクルの実現に不可欠なものであり、

長寿命放射性核種の分離変換技術のような革新的な

原子力技術への利用も期待されることから、その後

も長く研究を続けることになった。国内では電力中

央研究所、国外ではフランスや韓国で関連する研究

が行われており、それぞれの国の研究者グループと

は情報交換、交流を行った。特に韓国の研究者グル

ープとは、京都大学とソウル国立大学を拠点校とし

て行われたエネルギー理工学に関する研究交流事業

（平成 10 年度～19 年度）の中で、先進核燃料サイ

(S2)
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クルというタイトルを掲げて双方向の交流を行った。

これらの活動をベースとして、原子炉実験所では、

アクチニドやランタニドの溶存状態と分離特性など、

関連する研究が続けられている。 

４． アクチニドの水溶液化学：大石研究室での活動

を始めてしばらくした頃、米国から帰国された東邦

夫先生から放射性廃棄物地層処分の安全性評価に関

わる実験的研究のお誘いを受けた。安全性評価にあ

たっては、特に長寿命で放射線学的毒性の高い超ウ

ラン元素（TRU）等の地球環境中での挙動を理解し、

予測することが不可欠とのことであり、アメリシウ

ムとネプツニウムの岩石試料への吸着実験を始めた。

この実験で、トレーサー濃度のアメリシウムの場合

は疑似コロイドが生成することを確認したことから、

これらの元素の挙動を解明するためには、吸着実験

ばかりではなく加水分解反応や錯生成反応について

も実験を行う必要があるということになり、酸化還

元電位、pH、ガス雰囲気などについて良く制御され

た実験システムを用いて一連の溶液化学的な研究を

行うことになった。 

アクチニドの加水分解反応や錯生成反応に関して

は、報告された熱力学データの一致は必ずしも良く

なく、場合によっては同様条件下の実験データであ

りながら互いに異なる化学種の生成を報告している

こともあった。このため、熱力学データの精度向上

を目的として、良く制御された実験システムを用い

てウラン、ネプツニウム、プルトニウムなどの測定

を進め、その結果、新たな化学種を見出してその安

定度定数を決定するなどの成果を得た。また 4 価の

アクチニドについては、加水分解定数の値に系統性

がみられることや多核の加水分解種が生成すること

も報告されていたので、これらの加水分解種の構造

を考慮したモデルを提案して解析した。その結果、

ウラン、ネプツニウム、プルトニウムなどのアクチ

ニドの場合は、通常の静電相互作用に加えて、混成

軌道の形成などの f 電子特有の相互作用が働くとみ

られること、その相互作用を有効電荷として考慮し

たモデルを用いて未知の加水分解定数を予測できる

ことなどが明らかになった。 

一方、岩石に対する放射性核種の吸着挙動につい

ては既に多くの分配係数 Kd の値が報告されていた

が、その値は水溶液の pH やイオン強度などの諸条件

に大きく依存するため、未知の条件における吸着挙

動の予測を精度よく行うことは困難であり、諸条件

に依存しない熱力学的な平衡定数を得る必要があっ

た。そこで、岩石表面で形成される電気二重層の存

在を考慮したモデルの適用性を検討するため、TRU

を含むいくつかの吸着質と代表的な吸着媒として石

英や花崗岩などを用いて吸着実験を実施することと

した。測定結果をモデルで解析し、その適用性を確

認するとともに、得られた熱力学的な平衡定数につ

いて系統的な観点からの検討を加えた結果、類似の

金属イオンについてもその吸着挙動を予測できるこ

とが明らかとなった。 

一連の研究に際しては、国内の大学や研究機関、

欧米諸国の研究者グループと情報交換、交流を行っ

た。特に国内では動力炉・核燃料開発事業団（現在、

原子力研究開発機構）の嘱託を務め、熱力学データ

ベースの整備に関わった。また国外ではドイツの研

究者らとアクチニドの加水分解定数のモデルなどに

ついて議論を重ねた。これらの研究は現在、工学研

究科原子核工学専攻で継続され、地下水中のフミン

物質による錯生成反応なども検討されている。

５． トリチウムと照射欠陥：核反応で生成したトリ

チウムの回収に関する研究は、もとはと言えば、上

記の溶融塩炉で生成するトリチウムを対象として始

めたものであるが、原子核工学教室の一員となり、

また原子力学会等での報告や講演を聴講するうちに、

核融合炉の燃料であるトリチウムの増殖・回収プロ

セスに興味を持ち始めた。核融合炉の燃料であるト

リチウムの増殖を担うのはブランケット材であり、

そのブランケット材については固体や液体を含めて

多くの候補材が既に提案されているが、トリチウム

の回収性能については不明の部分が多く、課題とな

っていた。トリチウムが核反応で生成するホットア

トムであること、その回収には水を用いることがで

きないので必然的に高温化学分離プロセスになるこ

とも興味を持った理由であった。 

実験は、原子炉実験所の共同利用研究として、種々

のブランケット候補材中に生成するトリチウムの化

学形を測定することから始めた。原子炉中性子によ

る実験の結果が出始めたころ、当時の日米科学技術

協力事業の一環として米国リバモア研究所の回転タ

ーゲット型核融合中性子源（RTNS-II）を利用する機

会にも恵まれた。実験の結果として、固体ブランケ

ット材中に生成するトリチウムの化学形は、水溶液

中で生成する核分裂生成物の場合と同様に、それぞ

れの化学形のブランケット材中での安定性のみを反

映したものとなることなどを確認した。以降、KUR

や立教大学の研究炉を利用し、液体ブランケットに

ついては、液体リチウムやリチウム溶融塩からのト

リチウムの回収に関わる基礎データとして、中性子

照射した試料を用いてトリチウムの回収速度や拡散

係数などの測定を進めた。また固体ブランケットに

ついては、トリチウムの回収実験を行うとともに、

特に材料中に生成する照射欠陥の効果に着目して、

トリチウムの回収速度への影響を検討した。 

照射効果の解明、特に実用の核融合炉ブランケッ

ト条件下でのトリチウムの回収に関わる照射効果の

解明にあたっては、照射欠陥の動的な測定が不可欠

と考え、その方法として、イオンビーム照射下の

in-situ 発光測定法を採用した。実験には、放射実

験室のバンデグラフ型イオン加速器で加速したヘリ

ウムイオンのビームを利用した。また生成された照

射欠陥の量を確認する必要があるため、KUR で照射

された試料の ESR 測定を行った。珪酸リチウムなど

のブランケット候補材や、代表的なセラミック材料

としてのシリカおよびアルミナについて測定を行い、
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その結果、得られたデータからブランケット条件下

の照射欠陥の生成と反応について、そのメカニズム

を明らかにし、反応速度パラメータなどを求めた。

これらの材料中に生成された照射欠陥は、実用のブ

ランケット温度で他の照射欠陥と反応して消滅する

場合もあるが、生成と反応のバランスで一定量蓄積

する。他の物性値への影響もあり得るので、実用条

件下での照射効果について有用な示唆を得た。 

これらの研究については、文部省科研費核融合特

別研究等の補助を受けて行い、国内では多くの大学

や研究機関の研究者との情報交換を行った。国外で

も活発に研究が行われており、特に米国の研究者と

は、国際会議だけではなく定期的に開催された日米

のワークショップで、固体ブランケット中の照射効

果等について議論を重ねた。国際熱核融合炉 ITERの

計画が進んでおり、将来的にはブランケットの性能

に関する実験も行われる予定である。 

６． 感じたことなど：行ってきた研究は、総じて原

子力システムの燃料サイクルと放射性廃棄物管理に

関わるものであり、その基礎基盤研究の一部と言っ

たところである。ホットアトムや照射欠陥など、放

射性物質に特有の現象もあったが、その処理や処分

となると、結局は熱力学的平衡論や速度論の話に帰

着した。放射性物質の性質と振る舞いについて、小

規模ながらも実験を重ね、断片的なデータを集めて

ジグソーパズルを解くような気分であった。ピース

の欠けた部分はモデルで補ったが、描いた像はまだ

部分的である。今後の研究に期待している。 

次世代原子炉や核融合炉など、いくつかの分野で

国際協力が行われているが、なかでも放射性廃棄物

については、各国共通の課題でもあることから、他

の原子力技術とは異なり、特に積極的に情報交換や

共同研究が行われている。このような活動を通じて

国際的な枠組みのもとにコンセンサスを得ることは、

それぞれの国でのコンセンサスを確立することにも

大いに役立つと考えられるが、我が国の参加する活

動については、これまでのところ、どちらかと言え

ば、情報の入手や先行プログラムの学習に止まって

いる面がある。エネルギーセキュリティを謳う我が

国としては、長期の視点をもって積極的に参加し、

例えば共通のデータベースや国際的な標準を整備し

ていくことなどにもっと主導的に貢献していく必要

がある。ただし、そのためには、先行の国々がそう

であるように、それぞれの国において、その基盤と

なる基礎研究について十分な蓄積のあることが前提

であり、大学における基礎研究についても着実に進

めていくことが望まれる。 

研究とともに教育に携わってきたので、大学にお

ける原子力関係の教育研究の課題を実感してきた。

我が国における今日の原子力平和利用、特に原子力

発電の発展について、大学における教育研究が果た

してきた役割は決して小さくないが、原子力利用が

定着するにつれて人材面でのニーズも変化し、個々

の大学においては新たな対応がみられた。大学院の

重点化、国立大学の法人化が行われ、その際、他分

野との融合も積極的に進められたが、これは広義の

原子力の視点から多様な可能性を追究するものであ

り、間口を広くして優秀な人材を求めるものとされ

た。その一方で発電を中心とした狭義の原子力工学

教育に関する懸念も生じ、一部の大学に新たな原子

力関連専攻が設置されるなど、その対策が講じられ

たが、この状況の中、広義と狭義のいずれにおいて

も必要とされる教育研究設備を如何に維持し、充実

を図るかということが大きな課題であった。福島第

一原子力発電所の事故以降、状況はますます深刻に

なっているが、世界的にはこれから原子力の利用を

始める国もある。我が国においても人材は不可欠で

あり、原子炉実験所としては、個々の大学では維持

の困難な原子炉施設や関連実験施設、そして豊富な

実績と経験を有する立場から、全国大学の研究者や

大学院生らの期待に応えていく必要がある。 

７． 終わりに：学生時代の原子エネルギー研究所に

始まり、工学部、原子炉実験所、工学研究科、そし

て再び原子炉実験所へと異動してきた。研究面では、

学生時代から原子炉実験所の共同利用研究に参加し

てきたが、原子炉実験所への 1回目の異動の際には、

平成 7 年の改組に続いて行われたホットラボ関係の

設備整備と原子炉実験所の将来計画の立案作業に関

わった。工学研究科への異動後、その将来計画の一

部として、イノベーションリサーチラボラトリ棟が

完成し、FFAG加速器が導入された。 

前所長の代谷誠治先生からのバトンを受け、原子

炉実験所への 2 回目の異動となってからの記憶は鮮

明である。低濃縮ウラン燃料の搬入と KUR の運転再

開、福島第一原子力発電所の事故とその後の諸活動、

そして廃棄物処理棟の耐震改修工事やライフライン

再生工事等々であり、この間、原子炉実験所の創設

50 周年を迎えたことは幸いであった。第 2 期中期目

標・中期計画期間の開始とともに始まった共同利

用・共同研究拠点としての活動についてはなかなか

厳しい評価を受けたが、日本学術会議の学術の大型

施設計画・大規模研究計画マスタープランに採択さ

れた研究計画は進行中である。ミッションの再定義

を終え、第 3 期に向けては、大学もその機能を強化

しようとしている。従来以上の活動が学内外から期

待される状況であるが、原子炉実験所の皆様方には

今後とも力強く、期待される役割を果たして行かれ

るよう、祈念している。 

多くの皆様にお世話になりました。本当にありが

とうございました。

On the Properties and Behaviors of Radioactive Materials 
Hirotake Moriyama 
moriyama@rri.kyoto-u.ac.jp

79



トピックス講演

トピックス講演

プロジェクト研究成果講演

プロジェクト研究成果講演

第 49 回京都大学原子炉実験所学術講演会プログラム 

開催日：  平成 27 年 1 月 28 日(水)  9:40  ～1 月 29 日(木)  16:00 
 講      演      会     場   ：京都大学原子炉実験所 事務棟会議室 

ポスター会場  ：           同        図書棟会議室 

1月 28 日(水) 9:40～17:30 

開会の挨拶       （9:40～9:50） 所長 森山裕丈 

PJ1) 9:50～10:30  座長 川端祐司 

B2実験孔を利用したユニークな中性子照射実験の創出 

原子力基礎工学研究部門（同位体製造管理工学研究分野） 

高宮幸一 

T1) 10:30～11:10  座長 中島 健

長寿命核廃棄物の中性子捕獲反応断面積に関する実験的研究 

原子力基礎工学研究部門（研究炉安全管理工学研究分野） 

堀 順一 

PJ2) 11:10～11:50  座長 木野内忠稔

蛋白質分子内のプロトン・プロトン化の直接観察  

粒子線基礎物性研究部門（中性子物質科学研究分野）

森本幸生 

（休  憩） 11:50～13:00

T2) 13:00～13:40  座長 鈴木 実 

再発悪性脳腫瘍に対するほう素中性子捕捉療法の臨床研究 

大阪医科大学附属病院がんセンター 

宮武伸一 
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一般講演 （ポスター発表） 

プロジェクト研究成果講演

特別講演

PJ3) 13:40～14:20  座長 小野公二 

局所腫瘍制御と転移抑制を同時に目指す治療法開発のためのがん微少環境解析とその応用 

     放射線生命科学研究部門（粒子線生物学研究分野） 

 増永慎一郎 

（休  憩） 14:20～14:30

S1) 14:30～15:30  座長 増永慎一郎 

原子力・BNCT・・・・そして －－理 学・工 学・・・・人間学－－ 

放射線生命科学研究部門（放射線医学物理研究分野） 

古林 徹 

（休  憩） 15:30～15:40

（15:40～17:30） 

P1) 集光型中性子共鳴スピンエコー装置と集光ミラー開発の現状 

○日野正裕(京大原子炉)、小田達郎(京大院工)、吉永尚生、金山雅哉、杉山正明、川端祐司

(京大原子炉)、遠藤仁、山田悟史(KEK）、武田晋、古坂道弘(北大)、 細畠拓也、森田晋也、

郭江 、加藤純一 、山形豊（理研)、瀬戸秀紀(KEK）

P2) 中性子共鳴スピンエコー分光器のための光学系の数値シミュレーション 

○小田達郎（京大院工）、日野正裕、川端祐司（京大原子炉）

P3)  中性子光学素子製作用 CNC 制御加工装置

○吉永尚生、金山雅哉（京大原子炉）、細畠拓也、山形豊、森田晋也（理研）、日野正裕

（京大原子炉） 

P4) X 線ラジオグラフィによる水平管群を横切る気液二相流の流路内ボイド率分布計測

○三上昂太、馬場実咲、村川英樹、杉本勝美、竹中信幸（神戸大院）、伊藤大介、齊藤泰司

（京大原子炉）

P5)  LC-MS を用いた皮膚蛋白質中におけるアスパラギン酸(Asp)残基の異性体分析

○鈴木結（京大院理）、坂上弘明（国際医療福祉大）、藤井紀子（京大原子炉）

P6)  アスパラギン酸残基の異性化が引き起こす水晶体タンパク質凝集 

○高田匠、藤井紀子（京大原子炉）

P7) ストロンチウム及びカルシウムの化学交換法における同位体分別研究 

○硲隆太（大産大）、佐久間洋一（東工大原子炉）、伊藤彩（大産大）、藤井俊行、福谷哲、

 芝原雄司（京大原子炉） 

P8) シェール岩石中のヨウ素濃縮機構の解析によるスイートスポット探査手法の確立 

○関本俊（京大原子炉）
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P9) γ線照射反応場での生成反応種制御による純銅ナノ粒子の合成 

○堀達朗、岩瀬彰宏（大阪府大工）、阪本雅昭（京大炉）、堀史説（大阪府大工）

P10) 中性子照射したタングステンにおける照射欠陥分布と水素同位体滞留挙動に関する研究  

○藤田啓恵（静大理）、佐藤美咲、湯山健太、Xiao-Chun Li（静大院理）、波多野 雄治

（富山大水素研）、外山健（東北大金研）、太田雅之、落合謙太郎（JAEA）、近田 拓未、

大矢 恭久（静大院理） 

P11) 重金属吸着に伴う界面活性剤のナノ構造変化の KUR-SANS を用いた観測と解析

○原 一広 （九大院工）、宮崎智博 （九大院工）、大場洋次郎、佐藤信浩、杉山正明

（京大原子炉）、日高芳樹、岡部弘高 （九大院工） 

P12) メカニカルアロイング法で作製した Li-Ge-P-S 系のイオン伝導空間解析 
○笠井拓矢（京大工）、小野寺陽平、森一広、福永俊晴（京大原子炉）

P13) 中性子/X 線回折による Na-P-S 系超イオン伝導体の構造研究

○小野寺 陽平（京大原子炉）、中島広志（京大院工）、森一広、福永俊晴（京大原子炉）

P14) 結晶解析のためのタンパク質の重水素化 

○喜田昭子、森本幸生（京大原子炉）

P15) 極低温下での陽子照射による銅の電気抵抗変化測定のための装置開発 

○岩元洋介（JAEA）、義家敏正（京大原子炉）、吉田誠、中本建志（KEK）、阪本雅昭、

栗山靖敏、上杉智教、石禎浩、徐虬、八島浩（京大原子炉）、高橋史明（JAEA）、森義治

（京大原子炉）、荻津透（KEK）

P16) 液体鉛ビスマスの単相および気液二相流れの乱流計測 

○有吉玄（京大院）、伊藤大介、齊藤泰司（京大原子炉）、三島嘉一郎（INSS）

P17) 強制対流サブクール沸騰におよぼす伝熱面濡れ性の影響

○加藤真裕（京大院）、伊藤大介、齊藤泰司（京大原子炉）

P18) 牛肝臓カタラーゼの重水調製結晶による構造解析

○上村拓也（京大院理）、喜田昭子、森本幸生（京大原子炉）

P19) Ｕ-Zr 系燃料デブリから実海水への核種溶出挙動 
○佐々木隆之、竹野佑（京大院工）、桐島陽、佐藤修彰（東北大多元研）

P20) Li2S-GeS2系超イオン伝導ガラスの構造と電気伝導特性 
○古田幸三（京大工）、森一広、 小野寺陽平、 福永俊晴（京大原子炉）

P21) Li2S-P2S5系超イオン伝導ガラスのリチウムイオン伝導経路評価 
○延壽寺啓悟（京大工）、森一広、市田智晴、小野寺陽平、福永俊晴（京大原子炉）

P22) 4価金属水酸化物および酸化物溶解度における温度影響

○小林大志、佐々木隆之（京大院工）、上原章寛、藤井俊行、山名元、森山裕丈（京大原子炉） 

P23) 中性子共鳴濃度分析法における中性子輸送系の開発

○北谷文人、小泉光生、土屋晴文、高峰潤、瀬谷道夫、呉田昌俊、原田秀郎（JAEA）堀順一、

佐野忠史（京大原子炉） 

P24) 235U 熱中性子核分裂における即発ガンマ線スペクトルの測定 
○牧井宏之、西尾勝久、西中一朗、廣瀬健太郎、Riccardo Orlandi、James Smallcombe、
Romain Leguillon（JAEA）、関本俊、高宮幸一、大槻勤（京大原子炉）

82



P25) 新型の固体トリチウム増殖材からのトリチウムの放出挙動

○宗像健三、中村彩乃、和田孝平（秋田大）、竹石敏治（九大）、藤井俊行、上原章寛、

山名元（京大原子炉）、Regina Knitter（KIT）

P26) ラット水晶体タンパク質に対するγ線照射の影響

○金仁求（京大院理）、齊藤毅（京大原子炉）、金本尚志(広島大)、藤井紀子（京大原子炉）

P27) 環境試料中の放射性核種分析への同位体比分析法の適用性の検討

○芝原雄司、窪田卓見、藤井俊行、福谷哲、高宮幸一、山名元（京大原子炉）、柴田知之、

芳川雅子(京大地熱)  

P28) KUCA と FFAG 加速器を組合せた加速器駆動システムにおける遅発中性子実効割合の検討 
 ○山中正朗 (京大エネ科)、三澤毅、卞哲浩、八木貴宏 (京大原子炉)

P29) 土壌から植物へのセシウムの移行に土壌中の微生物が及ぼす影響

○服部友紀（京大農）、木野内忠稔、福谷哲、高橋知之、藤原慶子、高橋千太郎（京大原子炉） 

P30) 中性子捕捉反応を利用した植物におけるホウ素の動態について

 ○木野内忠稔、田中浩基、小野公二（京大原子炉）、小林優（京大院農）

P31) 水耕栽培における Te と Cs の植物への移行と pH の影響

◯藤原慶子、高橋知之、木野内忠稔、福谷哲（京大原子炉）、服部友紀（京大農）、 

高橋千太郎（京大原子炉） 

P32) 血液中の D-アミノ酸含有ペプチド探索 
 ◯ハソンミン、藤井紀子(京大原子炉) 

P33) B-3 小型多目的中性子回折計の建設状況

◯森一広、吉野泰史、川端祐司、福永俊晴（京大原子炉）、佐藤節夫、平賀晴弘（KEK）、 

山口泰男（東北大金研）、岩瀬謙二（茨城大工）、延壽寺啓悟、古田幸三、村田峻、 

高橋佑理子（京大院工） 

P34) 放射性エアロゾル製造装置の開発

◯田中徹（京大院工）、高宮幸一（京大原子炉）、糸洲慧視(京大工)、新田真之介(京大院工)、

関本俊、沖雄一、大槻勤（京大原子炉） 

P35) 溶媒抽出を用いたマクロ量 Mo からの 99mTc の分離 
◯林良彦、高橋成人、中井浩二、笠松良崇(阪大院理)、池田隼人、堀次元気、渡部直史、 

金井泰和、畑澤順(阪大院医)、高宮幸一(京大原子炉)、篠原厚(阪大院理) 

P36) 加速器質量分析を用いた陽子誘起核反応における Be-10, Al-26 の生成断面積の測定 
◯奥村慎太郎（京大工）、関本俊、八島浩（京大原子炉）、松四雄騎（京大防災研）、松崎浩之 

（東大タンデム加速器）、松村宏、豊田晃弘（KEK)、大石晃嗣（清水建設）、松田規宏（JAEA）、

春日井好己、坂本幸夫（アトックス）、中島宏（JAEA）、D. Boehnlein、 R. Coleman、 G.Lauten、 
A. Leveling、 N. Mokhov、E.Ramberg、 A. Soha、 K. Vaziri（フェルミラボ）、 二宮和彦（阪

大院理）、嶋達志（阪大核物理研究センター）、高橋成人（阪大院理）、篠原厚（阪大院理）、

M. W. Caffee・Purdue 大、西泉邦彦（カリフォルニア大学バークレー校）、柴田誠一（理研）、

大槻勤（京大原子炉） 

P37) 中性子反射率法によるトライボロジー現象理解のための展開

◯平山朋子（同大理工、JST さきがけ)、秋元翔太（同大院理)、藤森慎（同大理工)、 

山下直輝（同大院理)、松岡敬（同大理工)、日野正裕（京大原子炉） 
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トピックス講演

プロジェクト研究成果講演

新人講演

トピックス講演

プロジェクト研究成果講演

プロジェクト研究成果講演

1 月 29 日(木) 9:30～16:00 

T3) 9:30～10:10  座長 高橋知之 

関東地方に降下した福島第一原発由来の 137Csの移行挙動異性体分析に関する研究 

原子力基礎工学研究部門（放射能環境動態工学研究分野） 

窪田卓見 

 

PJ4) 10:10～10:50  座長 高橋千太郎 

加速器施設の高線量場における放射性核種の挙動に関する研究 

原子力基礎工学研究部門（同位体製造管理工学研究分野） 

沖 雄一 

T4) 10:50～11:30  座長 齊藤泰司 

気液二相流用高精度 4 センサ・プローブ計測法の開発 

原子力基礎工学研究部門 （極限熱輸送工学研究分野） 

沈 秀中 

PJ5) 11:30～12:10  座長 日野正裕 

中小型中性子源を用いた散乱分光法システムの開発 

粒子線基礎物性研究部門（粒子線物性学研究分野） 

 杉山正明 

（休  憩）12:10～13:20

 

N1) 13:20～14:00  座長 森 一広 

中性子スピンエコー法によるタンパク質のドメイン運動の観察 

粒子線基礎物性研究部門（粒子線物性学研究分野） 

井上倫太郎 

 

PJ6) 14:00～14:40  座長 藤井紀子 

硼素中性子捕獲反応（BNCR）誘発粒子線の特性利用の新展 

原子力基礎工学研究部門（放射線安全管理工学研究分） 

木梨友子 
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特別講演

（休  憩） 14:40～14:50

S2) 14:50～15:50  座長 山名 元 

放射性物質の性質と振る舞いについて 

     原子力基礎工学研究部門（量子リサイクル工学研究分野） 

     森山裕丈 

閉会の挨拶（15:50～16:00） 副所長 福永俊晴 
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