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007 放射性表面汚染の機構と除染剤に

関寸る研究
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ラジオアイソトープなど放射性物質は， トレーサー

( tracer)，線源または燃料として，物理学，化学，生

物学などの基礎的研究においては勿論，工学，農学，

医学などの応用的研究分野においても，広範囲に利用

されており，今後ますます繁用されることは明らかで

ある。その研究，試験，治療の結果として，当然，環境

の放射性汚染が増加する乙とが予想、される。この問題

は，放射線障害防止の見地から，核爆発に伴う放射性

降下物や，原子炉，原子力発電，原子力船などの開発

に伴う廃棄物による環境汚染の問題とともに，保健物

理学 (Hea1th physics)の主要な研究対象となって

いる。現在，保健物理学者 (Hea1thphysicist)ら

によって旺盛な研究，試験が行なわれつつあるが，今

後， これら環境汚染をいかに有効に除染 (Deconta-

mination)すべきかは産業医学，産業環境工学の立

場からも充分論じられなければならない問題となるで

あろう。乙の論文は，乙れらの環境の放射性汚染の問

題から，主として表面汚染に関して，その機構と有効

な除染法，特に除染剤といわれるものについて，国体

表面，植物，動物の皮膚の場合における我々の実験結

果に基いて総括的に論じたものである。

第一章 環境放射性汚染の実態と除

染研究

1.1一般環境の放射性汚染'

一般環境の放射性汚染には，前述のように，放射性

降下物による場合と原子炉などから排出される放射性

ガス，放射性排水などが考えられるが，核爆発実験直

後や，原子炉暴走事故時を考えなければ，今なお地上

lと降下する半減期の長い放射性核種やコントローノレさ

れた原子炉などから漏洩して空中に飛散する放射性核
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程は，殆んどが微弱な放射能であるといえよう。乙れ

らは， Popula tionとしては，例えば遺伝学的に重要

な問題を提起しているかも知れないが，現在の所，直

接，臨床的な影響があるとは考えられない。勿論，今

後どのような形で核爆発実験が行なわれるかわからな

いし，原子炉事故の可能性も皆無ではない。その際の

一般環境汚染，特に食品などの汚染監視とその除染法

については常に心掛けておく必要があろう。

1.2放射性物質を取扱う作業室内の汚染

とれはいわゆる管理区域 (Controlledarea)内の

汚染であって，前二者のような一般環境汚染とは異な

り，一般人に対しては問題はなく，放射線作業従事者

が対象になるに過ぎない。しかし，昨今のようにラジ

オアイソトープなどの取扱いが研究室だけに止まらず

に，次第に一般の作業場などまでに広がりつつある状

態では，かなり厳格な法的規制が敷かれているとはい

うものの，全ての技術がそうであるように，完全な設

備は期待し得ない乙とからも，将来，何らかの形で問

題が生じる危険をはらんでいるように思われる。丁

度，第一次産業革命後，石炭の使用によって生れた炭

坑労働者の環境衛生状態が今なお不満足なものである

ように。将来のととはともかくとしても，今日，われわ

れが使っているラジオアイソトープ実験室内の放射性

汚染は，既lζ保健物理学，産業医学などで常に取り上げ

る問題となっている。また，放射線計測の立場からも，

その精密測定に対する影響の点で問題となるととはい

うまでもない。管理区域内に係る放射性汚染は主とし

て，固体表面に対する汚染物質 (Contaminants)の

吸着という点，いわゆる放射性表面汚染が問題とな

る。すなわち，作業室内の壁，床，天井，作業台，フ
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ード，ダクトなど建物および附帯設備の表面汚染，取

扱い器具，衣服，皮膚などの表面汚染である。表面汚

染の第 1の原因は.空気汚染であって，乙の場合はび

まん性の汚染を生じ，表面汚染~空気汚染の循環が

行なわれる。第 2の原因は，放射性物質の不注意ある

いは粗暴な取扱いであって，乙の時は，点状の濃厚な

汚染となる。

1.3除染の意義

ラジオアイソトープ実験においては，ひとたび汚染

した器具は，廃棄物として取扱われ廃棄業者によって

廃棄処分に付されることが多いが，高価なガラス器具，

金属器具などが汚染した場合は，簡単に廃棄すること

は経済的に許されないとともあって，出来るだけ除染

して再使用しようということになる。作業室内の壁，

天井，床などの場合では，当然引きつづいて再使用し

なければならないから，何とか除染しなければならな

い。また，衣類，皮膚などが汚染すると，管理区域外

に汚染が広がる危険や，径口的に内部的な汚染につな

がる危険を伴い，絶対に除染しなければならない。放

射線障害の防止に関する法律によれば，ラジオアイソ

トープ実験室などで人が触れる物の表面の放射性同位

元素の許容密度は， Table 1のように定められており

(放射線を放出する同位元素の数量等を定める件の全

部を改正する件，昭和35年科学技術庁告示第22号，第

八条〉また管理区域から持ち出す4如ζ係る表面の放射

性同位元素の許容密度は，その10分の 1と決められて

いる(同，第九条〉。

Table 1 最大許容表面密度

ム i許密濃度
区 分 I"(μc/cn1) 

アノレフケ線を放出する放射性同位元素 110-4 

アノレファ線を放出しない放射性同位元素 10-3

この数字は，英国 A.E. R. H. Harwell における例

(Table 2)などを参考として採用された。

また，法律では，作業室内の壁，床などについて，

その表面は平滑であり，気体，液体が浸透しにくし

かっ腐食しにくい材料で仕上げること(放射性同位元

素等による放射線障害の防止に関する法律施行令，昭

和35年政令第 259号i第12条，第 1項，第4号)と規

定され，表面汚染を受けにくい材料の開発が促されて

いるわけである。との問題は，今後，放射線施設が各

地で建設されるにあたり，特lζ産業環境工業学的立場

近畿大学原子力研究所年報

Table 2 A. E. R. E. Harwel1 における最大許

容表面濃度

I =Jd~"" I 最大許容

場 所 lP3|放射性汚染の種類[視野

Pu. Ra. Ac. Po. 10-5 

広い区域 その他のα放射体 10-4 

作業場外 同放射体 10-4 

(低レベソレ)
限定され

Pu. Ra. Ac. Po. 10-4 

その他のα放射体 10-3 

た区域 β放射体 10-3 

作業場どんな区
Pu. Ra. Ac. Po. I 10-4 

その他のα放射体 10-3 

(高レベル〉
l
域でも β放射体 I 10-3 

からの検討が望まれる所である。一方，汚染した表面

から汚染物質を除去する，いわゆる除染剤 (Decont-

amination agents)の開発も，多くの研究者によっ

て行なわれている。放射性表面汚染を除去するという

ことは，結局，固体表面における放射性物質の吸着と

脱着の問題として考えられるが，この場合，吸着表面

の多様性と吸着物質の種類，化学的形態 (Chemica1

form)，相 (Phase)などの複雑性から，あらゆる汚

染の条件が考えられて，簡単に，界面化学的な吸着理

論に結びつけることが出来ない。このため放射性表面

汚染の汚染機構を知る乙とは極めて困難なこととされ

従ってその除染法も，多くは定性的な実験データーに

基づく単純な方法によるものが示されているに過ぎな

い。ある汚染に対しては，この除染剤が有効で，他の

汚染には他の除染剤が効果を示したというだけでは，

真に有効な除染剤を示したとはいえないが，汚染機構

の多様性のため，このような結論を示す報告が多いの

が現状である。汚染と除染に関する因子は，他にも，

汚染時の温度，汚染に要した時間，また除染の際の温

度，除染時間，除染剤の種類，その濃度，量， pH， 

物理的な刺激(振動など)の有無などがあって，それ

ぞ、れについて定量的に checkすることは非常な困難

を伴うことである。汚染に要した時間一つを取り上げ

てみても大低の Handbook ~(示されているように，

なるべく早く除染する乙とが望ましい，とされていて

除染が遅れた場合はもはやその対象とならないよう.な

表現に接することが多い。一般に物質の吸着には，平

衡状態の存在することが知られているが，表面汚染の

場合にもその平衡が存在するであろう。乙の平衡を汚

染平衡とすれば，その以前の状態は，以後の状態より
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除染し易いであろう。また，界面化学で吸着の強さが

時間の関数で表わされるととからも，汚染平衡前後の

除染法も異なり，除染剤の優劣も変ってくるであろ

う。除染の実験を再現性よく行ない，その結果から除

染剤の効果を判定するためには，やはり，吸着平衡の

状態など，汚染の機構をよく認識する必要があろう。

以下，現在まで行なわれて来た除染に関する研究を

紹介し，次に私達の考え eる汚染の機構と，それに基づ

いて行なった除染の実験，および乙れからの研究から

有効な除染剤と考えられるものについて述べてみよ

つ。

1.4これまでに行なわれた除染に関する研究

放射性表面除染の実験を行う際，まずその表面の汚

染し易さを checkしておかねばならないが， とれに

は，汚染性 (Contaminability) という表わし方が

ある。また，汚染度に対して，除染し易さは除染性

(Decontaminability) として表わされている。除

染性は汚染性と対応するものである。汚染性を決定す

るものには，1)

( i)表面の多孔性 (Porosity)

(ii)表面の組さ (Roughness)

(iii)表面の湿潤性 (Wettability)

(iv)放射性物質と材質表面の聞の，ある特定の化

学反応

(v)放射性物質の化学的形態と電気的二重層

(Electrical doublelayer)を作るカウンタ

ーイオン (Counterions)の吸着性。

などがある。

汚染性を測定する方法としては。

1.4. 1アイソトープ吸着法

(Isotope-adsorption method) 

Tompkinsらの方法2)

サンプノレの上に汚染物質O.1meをピペットで滴下し

蒸発を防ぎ 1時間静置してから注意深く除去ピペット

で水滴を取除き，水を入れた 4個のビーカーにそれぞ

れ10秒づっ浸して，さらに 5個目のピーカーに10分間

浸してから，硫酸カノレシウム上で乾燥させ，残った放

射能を測定する。

Calcula tion ;必adsorbed= 

activity remaining 
一一一一一一 x 100 

activity added 

Parkerらの方法 3)

サンプノレの上に汚染物質 O.lmeをピペットで滴下し

熱を加えずに 6時間乾燥させてから 2'"'"'3ガロン/分

の水を 1分聞流してから乾燥させ，残った放射能を測

定する。計算法は， Tompkinsらの方法と同じであ

る。

1.4.2液浸法 (Liquid-hold-upmethod) 4) 

サンプノレの重量を測ってから汚染物質を含む水の入

ったビーカーに一定時間浸たし，水を切って数秒後再

び重量を測る。付着した液は μl/crfiで表わす。乾燥容

器内で乾かしてから放射能を測定する。

などがすでに Handbook5)にとり上げられて aut-

horizeされている。その他，汚染物質を泥と混ぜて

試料をとれに浸たす方法的，とれを試料に塗ったりす

る方法7)が報告されている。その際の汚染時間，温

度，汚染量，除染水量などは研究者達によって全く一

定していない。

一方，除染性を測定する際の除染法は，さらに一定

しないが， Tompkinsらの方法 2)，8)を紹介すると，

汚染した試料に 2meの除染剤を加えて 3分間静置して

から除き，水洗乾燥後，測定する。再び 2meの除染剤

で同様に行ない，二度目は，手術用手洗ブラシで軽く

乙するというやり方である。 彼らは， 乙の方法 (2

steps method) で除染指数 (Decontamina tion 

lndex)を次式で求めた。

Decon tamina tion lndex = log 
initial activity 

final activity after 2steps of decontamination 

また， Parkerら3)は

initial activity 
Decontamination factor一一 一ー一一一final activity 

によって計算している。

いかに多量の除染剤を使ってもそれ以上除去できな

い場合がある。乙れを知るために

5pi11 Index8) 

一，~_f:inal activity_ af_t~e~~ntaminations 
- w5  activity added 

が用いられる。表面材料や塗料としては耐蝕性のもの

がのぞまれるが，腐蝕によって表面に放射性物質が固

定されると 5.1.は当然大きくなる。取扱う放射能の

レベルによって除染すべき必要性は， D.1.と 5.1.に

よって第 3表的のように表わされる。

1. 3. 3 Tompkinsらの実験

Tompkinsら8) の行なった表面の性質と汚染指数

の関係を p32，Ba 140 ， 1131で調べた実験の結果は，

Fig.11ζ示される。

nu-
F
同
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図からもわかるようにパイレックスガラスゃみがいた

ステンレススチーノレは，他の表面より汚染されにくい

こと，すなわち汚染性が低いことがわかる。 Fig.2は

表面を保護する塗料，ゴムの膜上の p32による汚染指

数を示したものである。これらの保護膜は，パイレツ

クスガラスやステンレススチーノレよりさらに低い汚染

性を示している。また，彼らは，このようにして得た

汚染試料を 3N硝酸と 3N燐酸の混液に浸してから水

洗乾燥し D.1.を計算し，その操作をくり返えし，そ

の回数と D.1.の関係を求めたが， その結果は Fig.3

1ζ表わされる。

取扱放射能の水準による 8.1.と D.1.

3-4 

5-6 

5-6 

7-8 

D.1. 

2 

9-10 

9-10 

5-6 

7-8 

7-8 

8.1. 

3 

jレ

1μc-1 mc (常時使用)

1-100mc (常時使用)

100mc-1 c 

ベレ

1μc-1mc 

合J:j
日じ

1-100mc 

1μc以下

Table 3 

射放

7-8 

これによれば，汚染の大部分が第

1回目の除染によって除かれ，その

後，除染をくり返えしても，次第に

除染されにくくなるととがわかる。

除染剤別には， 3N硝酸と 3N燐酸

アンモニウムの混液はp321と対して，

Ba140 には 6N硝酸， 1131 には 56%

ヨウ化水素酸が，それぞれ最高D.I.

値を示した。 1131は Ba140，p32に比

べて表面吸着され難いが，一般吸着

した 1131は除染されにくい傾向のあ

る。特にプラスチック表面でこの傾

向が強いととから，1131 がプラスチ

ックに含まれる炭素二重結合と作用

9-10 

fa 鋼 ス
子
・
ノ
レ
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鋼

み
が
い
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ス
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して，いわゆる化学吸着となり除染しにくいのであろ

うと想像される。2)

1.4.4 Snellらの実験

除染剤の開発に関する研究では， 8nellらめの研究

が知られている。彼らは核分裂生成物 (Fissionpr-

oducts)による表面汚染の除染に，界面活性剤 (8u-

rfactants)とキレート剤 (Chelatingagents)を併

用宇るものを用いた。キレート剤は，金属イオンと可

溶性の錯塩を形成するので，化学吸着に達した金属性

核種による表面汚染の除染に効果があるだろう乙とは

予想されたことである。 EDTA (Ethylene diamine 

tetra acetic acid)などのキレート剤は，核爆発実

験による汚染核種中最も人体に有害な 8r90の除染に

有効と報告されてから一躍脚光を浴びた。 8rとEDT

Aの結合は Fig.4のように表わされる。

/c-cにと20-
¥ハ/
/~H\トJ 一的
¥/¥ 

Fig.4 Ethylene diamine tetra acetic acid 

EDTAと結合し易い金属の順位(キレート安定
度定数 8tabi1ityConstant log K による)
A. E. Martell etal喫Chemislryof the Metal 
Chelate Compounds" (1956) 
Fe+++>Ni>Cu> Pb>Cd>Zn>Co> La> 
Fe++>Mn>Ca>Mg>8r>Ba} Li>Na 

Table 4 Iζ8nellらの結果を示そう。

乙の結果によれば単なる水洗ではなかなか除去しな

い表面汚染でも，界面活性剤を用いるとかなりの効果

を示し，キレート剤を併用すると殆んどの場合優れた

効果がある。試料別にみると。セメントは水洗であま

り効果がなく，界面活性剤を使用するとなお悪い。せ

っこうは，水洗が最も効果があり，セメントと同様，

キレート剤を併用しないかぎり界面活性剤で洗うのは

却ってよくない。乙れは，表面に存在するカノレシウム

の作用によって，界面活性剤が表面lζ吸着し汚染の離

Table 4 界面活性剤およびキレート剤によるい

ろいろの表面汚染の除去率

放射性表面(汚必染)の除去率

表 面
水洗I界活(1性%面剤~I性1ト剤剤l+2(界1キ名面レ〕活ー

すりガラス 46. 7 81. 0 88.8 

木 f高 織 物 63.9 65.9 94.8 

ス ス 69.8 88.2 92.5 

し り 木 40.9 71. 6 88.0 

ペンキ塗木材 48.2 46.2 84.3 

セ メ ン ト 14.0 10.8 50.4 

ノマイレックスガPラス 43.3 97.4 96.2 

ウサギのひふ 93.0 95.8 

せ -っ こ つ 81. 0 16.2 68.2 

脱を逆に阻んでいるためであろう，いずれにせよセメ

ントやコンクリートは汚染性が高く，除染性が低い点

に注目しなければならない。

1.4.5その他の実験

Jacksonら10)は，ステンレススチーノレ上の p32の

最後の痕跡は，その表面をはぎ取らなければ除染され

ないとして，次章で述べる fixedcontaminationの

概念を示した。また，彼ら 10)は， CU64を含む泥を人

体i乙直接塗布して，手のひらの汚染は手の甲より除染

しにくく，除染剤として2M杉重炭酸ナトリウムが良い

ことなどの報告も行なっている。皮膚からの除染につ

いては Friedman11)は La140と砂と有機物を混合，

泥状にし，乙れを乾燥して 1.5μ'"'-'4.7μ の粒子状の汚

染物質を作り45人の被験者の皮膚に付着させ，その除

染にはハンドクリームが優れていたことを報告してい

る。

また，わが国でも表面材料と除染剤の開発が意欲的

に行なわれている。日本原子力研究所(東海村)の保

健物理部の研究は，それらが今後，同研究所で使用し

得るものを対象としていて極めて実際的なものが多

例えば， 8r90+ y90および C060による床材料の汚染

度を検討し，12) (1)塩化ビニール系合成樹脂を用いた

床材は汚染性が低い。 (2)顔料としての酸化チタンやク

ロム酸鉛の添加は 8r90の汚染性を高める，などを示

した。綿布における汚染性は管理区域用作業衣の除染

の際重要な問題であるが，これについても 8r90，C050 
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による汚染Q除染法が検討され， 13)一価リン酸塩より

多価リン酸塩の方が効果がある ζと， EDTAは綜合

リン酸塩よりやや優れている乙と，界面活性斉uはCM

C (Critical Micell Concentration)以下では効果

が少ない乙と，とれらはいづれも pHに関連すること

が示された。除染剤の効果の pH依存性は，金属表面

からの除染14)の際に最も明らかである。鉄 (Fe)，ス

テンレススチーノレ (8.8)，銅 (Cu)，真鎌 (Brass)，

鉛 (Pb)，アノレミニウム (Al)に対する C060および

F.P. による汚染を次の 4種のリン酸塩，綜合リン酸

塩の 0.1me/l 水溶液による除染を行ないpHと表面に

おける錯塩形成能の関係を調べた。

1. オノレトリン酸ナトリウム (OPNa)

2. ピロリン酸ナトリウム (PPNa)

3. トリメタリン酸ナトリウム (TPNa)

4. ヘキサメタリン酸ナトリウム (HPNa)

乙の結果を Fig.5に示す。

除|酸

梁11'生
刻|領
果|波 『-ι

n塩形成能 ! 

l中

12 

¥〈
一一一-PH

Fig.5 キレート形成剤の除去効果
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場から考察すると， 8r90および y90の外部照射によ

る影響は，仮に 1mc/c凋2の汚染が付いたとしても

Gleason17)の式から計算すると O.13 mrem/hr程度

となり許容線量をはるかに下まわり問題とならない。

8r90+ y90の体内最大許容濃度は， 1μcであるから，

乙の汚染に対して D.I.が 3程度の除染を行なえば，

たとえ除染後，残る汚染全部が体内に入ったとしても

許容量以下となり，実験衣の再使用が出来る。

三浦らは， 18)， 19) 労働衛生の立場から，木，被服材

料，金属板，煉克，スレート，モノレタノレ，ガラス， ビ

ニーノレシート， コーム， 皮革および塗装表面に対する

Ca45，' p32， 835， F.P.の汚染と除染について検討し

た。実験lとは，水でぬらしたガーゼで 100回乙する方

法，布については除染剤の液に浸し 78rpmで5分間

撹伴する方法をとり D.I.を求めている。結論的に有

孔性表面は汚染性が高く除染性が低い。また無孔性表

面はその逆であるととを報告した。

除染剤と物理的刺激の併用が除染効果を著しく高め

るであろうととは容易に想像できることである。除染

液を撹持したり，振動を与えたりした時の効果も実験

された。大平井20)らは， 1131， p32および Ca45による

実験衣の汚染剤(界面活性剤と EDTA)と 1サイク

ノレ， 120サイクノレの振動によって除染した。超音波に

よる除染は極めて優れているとされ，21)，22) 既に米国

などで，超音波放射能除染器(R.E. A. C. U1tasonic 

Decontamination Di80N tegrator)が市販されて

いるようである。そのカタログによると，やはり適当

な除染剤を加えで使用するようになっている。木綿布

のウランによる汚染に対する界面活性剤，キレート

剤，酸化剤の濃度， pHの効果を放射化分析によって

調べた例23)もある。また，西脇24)西岡25)らは，陽イ

オン界面活性斉UDB8(Dodecylbenzene sulfonate) 

非イオン界面活性剤 NPE(Nonylphenoloxyeth-

ylene ether)およびキレート剤EDTA・2Na，8TPP

(8odium tripoliphosphate) DTPA (Diethylene 

放射線管理区域用実験衣は糊付けした方がよいか triaminepenta acetic acid)などのガラス表面，

しない方がよいか，という問題も汚染性と除染性の観 木綿布表面，植物表面における 8r89，1131， F. P.汚染

点から極めて実際的なものである。乙の問題について に，共通的に効果のある組合せについて実験した。乙

も実験が行なわれているがその差は認められないとさ の実験は，広い面積や建物全体の除染，または野菜表

れている。15) 面の除染に際して，表面に対する化学的作用の少ない

しかし 1nksら16) は CMC(Carboxy Methyl (mild)，低濃度の経済性の高い除染剤を検討するた

Cellulose)糊付けは，除染の時，一度布から脱離し めに行なわれた。

たラジオアイソトープの再吸着および付着を防止する 野菜表面の除染については，山県知らは 8r90ー

としている。
、 yω， CS137 -Ba137m， 1131の汚染が界面活性剤の使用

実験衣の 8r90+y90の汚染と除染を放射線管理の立 によって却って内部の組織や細胞に惨透することをオ

q岳
民

υ
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Table 5 放射性汚染除去表

除去剤| 用 法 所|短 所|備 考

せ っけん l!?を艶;炉3132話l臨まお
洗剤(ソープレ

:!スーl 一一-j l 
I (日ラノリンと練ってベースト状に|高度の汚染の

酸化チタン lI22子る峨末を散布し水で|除去によい

KMnO. 尾町喚問祭殿品該宗I 11 I鵠認する作|羽諸勢?
膚 INaHSO

a 
同邸主だら菜室長布，水でうるお

Iml"~J:t\ v' 回が限度
トすKMn04粉末を除去後 NaSOs粉
末を散布水でうるおす

l ?3立二酸附ナト | 水溶鰍液 ω
せつけん，洗斉剤リ川l専用の電気洗濯機を用いる

1回3分を越え
ては不可

11 

11 11 11 

皮膚に対する Id:? ，，*~~;f，:M/.- ~回の洗浄は手
作用が少ない|皮膚惨透性 |早くすます 3 

-一一 一 | I "-'4回繰り返す
l 遠隔操作

絹，ナイロンに
はクエン酸，ピ
ニーノレ， ビスコ
ース，木綿には
シュウ酸がよい

11 

衣

服

類

クエン酸

シュウ酸

温溶液 (3~ち)，電気洗濯機

11 

〔切除補修〕 誇部位を切除し，補修布をあ l堵敏捷
I IC適す

ゴ lせっけん
ム |ソープレスソープ

警 Idi1. HNOs 
ロロ t 

Bせっけん，洗剤，
1クレンザーガ磁|一lクロム酸混液

ラ製 Iconc. HCI 
ス思 I~旦c. HNO竺
一|クエン酸クエン

器具|酸アンモニウム，
具類 IE1?:rA.など

I NasP04 
NHsHF2 

C14， p31などに
は不可

C14， p31などに
は不可

金属器|せっけん，洗剤，クエン酸ナトリウム， EDTA， NH4HF2など dil，HCI (ステンレス鋼)，黄銅み
具類 |がき(黄銅)

wm 
F
h
d

、t
ノ

~
w
m
 

nu 

q

d

T

よ

液

液

溶

溶
温

温

水?捌，温水，蒸気 汚染部位にふきつける 遠隔操作 水要あがをと多処あ量理るすの汚る染必 5除0去~可90能務

J¥ ，、

クエンE酸DTシAュ 水溶液 (3~ち)ウ酸，

NasP04 水溶液(10%) 除去力が大 AIま上不の可ペンキン l乙l
HCl 10~ち

キ 有Ha機O溶H媒， KOH 濃ペ溶ン液キをペ溶ン解キ除を去除去
火気，換気に注意

〔削りとり〕 小去部に適位すの除

コレ 〔真空掃除機コ
I 染部量コ，染忙ン掃除クし去み除リ機にーとん由はトだ不汚内

ン

クリ ーノ
HCl 30% 

〔削りとり〕 小去部に適位すの除トガ

〔とりかえコ 汚染したレンガをとりかえる 11 
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クエン酸アン l 
l 一 両t)t J 水穂波 (3~ち〉

タ I_~ーワム |一一一
イ IEDTA 

ノレ | 賠P04 提案液(10必部位の除去に|表面の損傷

〔とりかえJ 1 

木 |〔床削り機l..') I 表面を 8伽削りとる | 機械の汚染 | 
|〔グラインダーJI

1371 せっけん，洗剤，クエン酸アンモニウ子， EDTA，希酸，有機溶媒

ートラジオグラフで示した。

皮膚における汚染性は，生豚皮や生きているウサギ、

の皮膚上の Sr90+y90および p32の内部浸透汚染量に

ついて行なわれ 27) p32は Sr90十y90より浸透速度が

速い乙と pH依存性，が高いこと，除染は，汚染後30分

以内に行なわなければならない乙とを結論した。

以上の実験で用いられた除染剤の多くは， Snell以

来，界面活性剤とキレート剤の併用である。界面活性

剤は，試料表面の徴孔や細隙iζ対する浸透性を高め，

表面lζ附着した有機物質や油脂物質などを溶かして，

キレート物質が汚染物質iζ到達するのを助ける作用を

すると考えられ，その至適濃度 (Optimumconce-

ntration)はだいたい CMCの2"-'3倍がょいとされ

でいる。24)25) 28) 

また，キレート剤の人体内に摂取された Sr90，Ra226 

や超ウラン元素 (Am241， Cf252， Np237， PU239)の除

染に対する効果を人間，動物を用いて調べた報告もあ

る。29)との問題は，血中カノレシウム濃度の維持に大き

な影響がある。 EDTAの静注によって血中カルシウ

ム濃度が減少し，イオンの平衡を失い，ショック死に

至ることはよく知られている。 これはキレート剤の

Caと Sr，Raなどのキレート生成定数 (Stability

constant)が大きく関係している。現在の所， EDTA

の Ca塩や DTPA (Diethy lene triamine pen ta 

acetic acid) が効果のあることが動物実験で確めら

れている。3Q)31) 

また，植物体中の放射性 Srの除染も Caの行動と

関連して研究が行なわれている。32)33) 34) 

以上の表面汚染，除染の研究結果から汚染除去表

(Decontamination chart)が作られ放射性同位元

素使用者のための手糠35)や HandBook 36) 37)や解説

書38)などに記載されている。
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第二章 汚染と除染の機構

2. 1汚染のレベル

除染剤の能力を比較する尺度として， D.I.， S.1.な

どが用いられる乙とは前章で紹介した通りであるが，

序でも述べたように，汚染機構の多様性のために乙れ

らの比較がしばしば決定的なものとはなり得ない。特

に，界面化学的な吸着平衡に至るまでの時聞に対する

考慮が少し平衡前後の汚染と除染が同一に論じられ

ていることが多いことも既に述べた通りである。

Tompkinsらは8) ガラス表面に対する HSP3204

が，Fig.6で示されるように，はじめの数秒ですみや

かな汚染吸着がおきしだいに速度が減じることを示し
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Fig.6 ガラス面上への HaP3204の吸着

彼らの以下の実験は汚染平衡に達してからの除染を対

象として研究が行われたようである。金属表面をラジ

オアイソトープに浸した別の実験41)では 5'-""'10分で

吸着平衡が成立するという報告もある。また，他の研

究者達も大体， Isotope-Adsorption Method によ

り 1時間ないし 6時間の汚染時間を与え，乙れで乙

の汚染が何らかの平衡に達したものとして除染実験を

行っているようである。しかしながら，固相に対する

液相，気相イオンの吸着時間は， Tompkinsの例8)

のように始めの数秒間の瞬間的吸着で平衡に達するも

の以外にも，十数時間42)ないし十数日間43)を経て始

めて平衡に達するものが測定されていて，一般に，吸

着平衡に達する時聞には極めて幅があるように思われ

る。放射性表面汚染の場合においては， reversibleな

物理的吸着 (physisorption)から ir.reversibleな

化学的吸着 (chemisorptI'on)への変化の速度は，汚

染物質の種類，化学的形態，相および表面の多様な性

質などから，更に大きな幅があるだろうと想像され

る。物理的吸着は粗面で，化学的吸着は極性をもった

表面で起乙るむことなども知られているが， Ag2S3504 

による銀板上の物理的吸着，化学的吸着の量的割合を

比較した例を Table6に示す。

Table 6 銀板上への Ag2S3504の吸着

室温，浸漬時間 1時間

Ag2S04水製液! 吸 着 量〔当量/lcnD

濃 度 CNJ I化学吸着|物理吸着

2.17x 10-2 2.8 X 10-10 7.7 X 10-10 

3.4 X 10-3 2.09 X 10-10 1. 8 X 10-10 

2.6 X 10-3 1. 02 X 10-10 1. 01 X 10-10 

2.0 X 10-3 0.64 X 10-10 0.92 X 10-10 

1. 3 X 10-3 1. 40 xlO-10 0.37 X 10-10 

吸着におけるこの二形式は，除染の立場からは，水

だけで除かれる汚染 loosecontamination，水では

除き得ないものを fixed contaminationと考えら

れ， 41) これらは，ある安定状態で平衡関係を示すとさ

れている。乙の関係は，

loose contaminationごfixedcontamination 

で表されるが，乙れは，界面化学における物理的吸着

と化学的吸着の関係をそのまま置きかえたものであり

除染の機構をこれで説明するには，やや不満足な点が

ある。 除染剤lζは， 全く完全なものが存在しない以
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上，除染剤でもなお除染し得ない汚染-8.1.に対応す

るものであるがーを定義しておく必要があるという点

である。そこで私たち 33).34)は，次章で述べる実験を

行うにあたって，次のように汚染の四形式を定義し，

汚染と除染の機構を説明しようと試みた。

1. 空気を吹きつけたり，水を流す乙とによって容

易に除かれる汚染一→freecontamination 

2. 除染剤を使用し，その化学的作用などによって

はじめて除染される汚染一→loosecontamination 

3. 除染剤による洗浄などの手段ではもはや除染さ

れない汚染ー￥fixedcontamination 

4. free contamination以外の contamination，

すなわち loosecon tamina tionとfixedcontami-

nationの和 →residual contamination 

これらの関係、は次式のように表わされる。

("reversible) 
free 一一一一一一→
con tamina tion ←一一一一一一一

Decon tamina tion 
agent 

loose (irreversible) 
contamination 一一一一一一→ fixed

con tamina tion 
¥ /  

residual contamination 

乙の三者聞の変化の割合は，時間の関係、で表わされ，

有効な除染とは， fixed contamination に至らない

free contaminationまたは loosecontamination 

の間で除染する乙とであり，優秀な除染剤とは，その

時聞における loosecontaminationの割合を増加さ

せるもの，といえる。この定義から，汚染度と除染度
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は次式のように表現出来よう。

residu al c∞ont句ami泊1ηrヨ吋tio∞rn l 

汚染度二寸石玩雨t函函示忌dずi-二‘C∞con町∞n向1
O∞ose contamination 

除染度二E百言si<而訂函玩五函函i函瓦瓦記i己記五

free contaminationとloosecontaminationの

平衡を汚染平衡とすると，除染する際には，その汚染

が，乙の平衡の前の状態か後の状態かという乙とを認

識しておく必要がある。さもないと，除染剤の効果に

誤った優劣を決めかねないし，除染のために無駄な費

用を投じ，いわゆる不経済な除染が行われよう。乙れ

らの関係を図示すると Fig.7， Table 7のようにな

る。

2.2汚染度の時間変化と除染度の関係

このような定義によって，汚染後経時的な free

con tamina tionの量的変化を調べ，各時間の汚染度

を計事し，それらの residualcontamination に対

する除染剤の効果を除染度によって比較した。

実験方法

汚染物質は， 8r89， p31および F.P.で乙れらのほぼ

中性溶液を各試料に対Lて約 5x 107mol程度の汚染

量となるように与えた。放射能は， total contamin-

ationとして約 1r-..J 2 x 10Jcpm/0. 1meである。試料

は，顕微鏡用カバーグ、ラス，木綿布(ブロード)およ

びクローパーの表面で，各汚染試料を汚染直後(約30

分後)， 1日目， 5'日目， 10日目， 15日目ごとに 10ケ

宛サンフ。ルを取出して， 純水 (purifiedwa ter)で

洗浄して放射能を測定し，次lと残る residualconta-

mination に対じて界面活性剤，キレー

ト剤およびその併用による除染を試み

た。 界面活性剤は， DB8 (Dodecyl 

Benzene 8ulfonate)の 0.07%溶液を

使用したが，との濃度は，先に行った実

験24).25)の結果から決定した至適濃度(

Optimum concentration)で CMC( 

Critical Miselle Concentration)の

約 2倍となる。キレート斉!lには， EDTA・

2Na (Disodium ethylene diamine 

tetra aceta te)の0.014必を用いたが，

この濃度も先の実験24).25)で決めたもの

で，汚染物質のイオンのモノレ数の約 2倍

である。また，併用の場合は，乙の両剤

が共にその濃度となるようにした。植物

の場合は，葉の表面の一定個所に汚染を

WATER 

tl t2 Time 

Fig.7 汚染と除染の定義
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Table 7 

contamination state at h at t2 

free contamination Wh  Wt:a 

Decontamination Agent ιA loose contamination Ah-Wh At2-Wh 

fixed contamination 100-Ah 100-At2 

free contamination Wh  Wt:a 

Decontamination Agent B loose contamination Bh-Wh Bt2-Wt2 

fixed contamination 100-Bh 100-Bt2 

与え，根を Knop'smedium fと浸して普通位に日光. に達したとは言えない場合もある。経時的な汚染度も

を受けるようにして各時間放置し，汚染部分を試料皿 場合によって異なってくる。除染の場合には，例外も

のサイズに切り抜いて，切り口をコロジオン液に浸し あるが一般的に，汚染平衡に達するまでの汚染は，キ

て切口からの吸収などの影響を除いて洗浄した。各ポ レート剤のみの除染剤の単一作用でも除染されるが，

イントには10個のサンフ。ノレを用い， 測定は 2πーガス 汚染平衡に達したあとの汚染では，キレート剤だけで

フロー低パックグランド放射能測定装置で行った。 は効果がほとんどなく，界面活性剤を併用して初めて

その他の条件や手段は Tompkinsらの 1sotope- 効果を見る場合が多い。界面活性剤のみの場合は，平

Adsorpion Method fζ従った。l 結果を Fig.8'"'-'10 fζ 衡前後を通じて一定の効果がある。 p31fζ対してキレ

示す。 ート剤の効果が認められないととは当然である。各除

free contaminationとloosecon tamina tionが 染剤の効果を各実験時点の除染度で比較するとTable

汚染平衡に達する時間は，核種と表面で異るととが図 8'"'-' 11のようになる。 乙の表からも，併用の場合が

からわかる。もっとも早いと思われる場合でも約48時 Sr90， F.P.の除染に優れていることがわかる。又，除

聞を経ており，遅い場合では， 15日を経ても未、だ平衡 染剤の効果によって除去されたとする looseconta-
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(c) Decontamination of 
Fission Products on 
cotton textile 

(b) Decontamination of 
I-131 on cotton 
textile 

(a) 1;)econtamination of 
Sr-89 on cotton 
textile 
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The relations between the decontaminated percent and the post-

contamination period for the decontamination of Sr-89， 1-131 and 

Fission Products on cotton textile surface. 

Fig.9 

(c) Decontamination of 
Fission Products on 
foliage 

(b) Decontamination of 
I-131 on foliage 

(a) Decontamination of 
Sr-89 on foliage 
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Tab1e 8 The re1ative percentages of free， 100se and fixed contaminations and the 
ratios of 100se to free contami nation at each experimenta1 point and their 
averages for the decontamination of Sr-89， I-131 and Fission Products on 
glass surface. 

decontaminating 
water EDTA-2Na DBS -EDTA-2Na十DBSsolution 

state Co C1 Cf CljCo C1 Cf C1jCo Cl Cf CljCo 

30 min. B.7 9.2 0.11 4.3 13.6 0.05 10.1 7.8 0.12 
70.6 11. 7 17.7 0.17 10.4 19.0 0.14 16.3 13.1 0.23 

5 days 64.9 6.2 68.9 O. 10 9.2 25.9 0.14 15.9 19.2 0.25 A0。03 10days 61. 8 5. 1 33.1 0.08 9.6 28.6 O. 15 16.0 22.2 0.26 
15 days 61. 0 4.9 34. 1 0.08 9.8 29.2 O. 16 15. 7 23.3 0.26 
average 68.0 7.4 24__6 0.11 8.7 23.3 0.13 14.8 17.2 0.22 

(o1mdaiy n 
88.0 1.9 10.1 0.02 4.8 7.2 0.05 5.6 6.4 0.06 
78.9 1.8 19.3 0.02 7.6 13.8 0.09 7.3 13.8 0.09 

5 davs 59.4 2.0 38.6 0.03 13.3 27.0 25.0 0.26 
以竺F-4 1 0 da y ys 

56.0 0.3 43. 7 0.01 9. 7 34.3 0.17 I 10.4 33.6 O. 18 
15 days 54.9 0.1 45.0 0.01 8.6 36.5 0.16 9.0 36.1 O. 16 
average 

l 

31. 4 0.02 8.8 23.8 O. 13 9.6 23.0 O. 14 

c叱旦ロh O o h コ 20 min. 

79.8 I 11. 2 9.0 0.14 5.3 14.9 0.06 15.4 4.8 O. 19 
1 day .69.0 I 14.2 16.8 0.20 7.8 23.2 0.11 21. 4 9.6 0.31 

bロ号Eh I1l l 1 50 dd aa yy s s 
64.0 I 5.0 31. 0 0.08 9.0 27.0 O. 14 17.3 18. 7 0.27 
61. 1 I 3.0 35.9 0.05 9.8 29. 1 22.1 0.27 

15 days 58.9 I 3.9 37.2 0.07 11. 1 30.0 0.19 I 17.9 23.2 0.30 
average 66.5 I 9.5 24.0 0.14 8.6 24.9 0.13 I 17.8 15. 7 0.27 

EDT A -2N a... Ethy 1ene diamine tetra aceta te-2N sa1 t. 
DBS .... ........ Dodecy1 benzene sulfonate. 
Co ............... free contamination. 
Cl ・・・・・・・・・・・・・・・ 1008e contamination. 
Cf ・・・・・・・・・・・・・・・ fixed con ta mina tion. 

Tab1e 9 The re1ative percentages of free， 100se and fixed contaminations and the 
ratios of 100se to free contamination at each experimenta1 point and their 
averages for the decontamination of Sr-89， I-131 and Fission Products on 
cotton textile surface. 

decon ta mina ting water EDTA-2Na DBS EDTA-2Na+DBS 
solution 

state Co C1 Cf CljCo C1 Cf CjCo1 Cl Cf CljCo 

6.0 61. 0 O. 18 
29.0 8.4 62.6 0.29 
20.9 7.3 71. 8 0.35 
19. 1 5.5 75.4 0.29 
19.0 4.5 76.5 0.24 
24.3 6.2 69.5 0.25 

47.6 1.2 51. 2 0.03 
36.4 3.5 60.1 O. 10 1 
21. 9 O. 7 77.4 0.03 
17.7 0.5 81. 8 0.03 
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5.1 79.5 0.33 
7.7 64.5 0.28 

6.0 78.6 0.39 
8.0 64.2 0.29 

0.45 9. 7 54.0 0.28 18.7 45.0 0.53 
0.55 11. 1 59.9 0.38 18.8 52.2 0.65 
O. 77 10.4 71. 0 0.56 20.4 61. 0 1. 10 
0.51 9.8 75.6 0.67 18.4 67.0 1. 26 
0.35 9.0 78.0 0.69 18.0 69.0 1. 38 
0.52 10.0 67.9 0.45 18.8 59.1 0.85 

EDTA-2Na'" Ethy1ene diamine tetra acetate-2Na sa1t. 
DBS ............ Dodecyl benzene sulfonate. 
Co ....・・・・・・・・・・・ free contamination. 
C1 ・・・・・・・・・・・・・・・ 100se con tamina tion. 
Cf ・・ n ・・・・・・・・・・・ fixed contamination. 
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Tab1e 10 The re1ative percentages of free， 100se and fixed contaminations and the 
ratios of 100se to free contamination at each experimenta1 point and their 
averages for the decontamination of 5r-89， I-131 and Fission Products on 
foliage surface. 

decorヨl0t1a1rnhating water EDTA-2Na DBS EDT A-2Na + DB5 solution 

state Co C1 Cf C1/Co C1 Cf C1/Co C1 Cf C1/Co 

(0lmdam y l430l82 48.8 O. 19 7. 1 49.9 0.17 9，9 48.1 0.21 
26.0 I 11. 5 62.5 0.44 15.5 58.5 0.59 21. 9 52. 1 0.84 

5 days 17.5 4.2 78.3 0.24 4. 7 77.8 0.27 22.6 59.9 1. 29 品ασココ 10 days 12. 1 4.4 83.5 0.36 4.3 83.6 0.36 28.0 59.9 2.31 
15 days 11. 5 3.3 85.2 0.29 3.5 85.0 0.30 28.5 60.0 2.48 
average 11. 0 6.3 71. 7 0.29 7.0 71. 0 0.32 22.0 56.0 1. 00 

(30l mdam y 
44. 7 1.9 53.4 0.69 4.0 51. 3 0.09 5.3 50.0 O. 12 
28.6 4.4 67.0 O. 15 11.4 '60.0 0.39 14. 7 56. 7 0.51 

5 days 13.6 1.4 85.0 O. 10 6.2 80.2 0.46 9.5 76.9 O. 70 Z FF3 4 10days 9.0 1.0 90.0 0.11 4.4 86.6 0.49 6.1 84.9 0.68 
15 days 7.5 0.6 91. 9 0.08 3.9 88.6 0.52 4.5 88.0 0.60 
average 20.6 1.9 77.5 0.09 6.0 73.4 8. 1 71. 3 0.39 

てa引tO ロo h nコ4 30mln 

46.0 4.4 49.6 O. 10 4.5 49.5 O. 10 8.1 45.9 O. 18 
1 day 34.5 7.0 58.5 0.20 8.4 57. 1 0.24 17.9 47.6 0:52 

t2 出円ロh 111 目I1 05 dd aa yv一 s s 
15.8 5.4 78.8 0.34 11. 7 72.5 O. 74 23.0 61. 2 1. 46 
10.8 5.6 83.6 0.52 10.2 1.8.9 0.95 27.2 62.0 2.52 

15 days 7.4 6.4 86.2 0.87 11. 1 81. 5 1. 50 29.6 63.0 4.00 
average 22.9 5. 7 71. 4 0.25 9. 1 68.0 0.40 21. 1 56.0 0.92 

EDTA-2Na... Ethy1ene diamine tetra acetate-2Na sa1t. 
DB5 ............ Dodecy1 benzene sulfonate. 
Co ............... free contamination. 
C1 ・・・・・・ ・・・・・・・・ 100se contamination. 
Cf ・・・・・・・・・・・・・・・ fixed contamination. 
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Fig.11 The percentage of 100se contamination of 5r-89， 1-131 and 

Fission Products on glass surface. 
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(a) The case of the 
contamination by 
Sr-89 
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Fig.12 The percentage of loose contamination of 8r-89， 1-131 and 
Fission Products on cotton textile surface. 

(a) The伺鵠 .ofthe 
contamination by 
Sr-89 

(b) The case of the 
contamination by 
I-131 
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Fig.13 The percentage of loose contamination of 8r-89， 1-131 and 

Fission Products on foliage surface. 

minationの量の時間的変化は， Fig. 1l""'13 Iと示さ その結果，各時期の除染において除染剤の成分を変え

れる。 るべきことを示唆した。

この実験は，汚染してから除染するまでの時間，特 汚染時間は，汚染機構のパラメーターの 1つに過ぎ

に，汚染平衡前後の除染の方法について考察したが， ず実際には， f也に温度， pH，除染時間，除染剤の量
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など数多くの因子があって，汚染平衡の checkだけ

で絶対的な除染剤の優劣の比較が出来るとは思えな

い。最終的には，各汚染の状態に対して各除染法が示

されることになるのが当然かも知れない。しかし，更

に定量的な実験を押し進めるととによって汚染の機構

を解明して，はじめて有効な除染が行なえるととには

変り.1:士ないであろう。

2.3除染能の比較

除染剤の開発研究において当然問題となるのは，除

染剤の種類による優劣判定のより所である。即ち，い

かに公平に除染能を比較するか，という乙とであろ

う。しかし，これまでにも述べて-来たように，表面に

おける汚染物質 (Contaminants)の行動は余りにも

多くの関連因子によって支配されているので，このよ

うな比較は，殆ど無意味に終るととが多い。今一度，

表面汚染とその除染に係わる因子を我々流に製理して

みよう。

I 物理的因子

a.表面の多孔性

b.表面の荒さ

c.汚染物質の固体，液体，気体の物理的状態

d.汚染物質の粒子の大きさ

e.汚染物質から放射される放射線の物理的効果

f.除染剤を適用した時の気圧，温度などの物理

的因子

I 化学的因子

a.表面の化学的性質

b.汚染物質の化学的性質

c.表面と汚染物質問の化学反応

d.汚染物質と除染剤聞の化学反応

e.表面と除染剤間の化学反応

f.汚染物質から放射される放射線による放射線

化学的反応

E 生物学的因子

a.表面の生物学的性質

b.表面と汚染物質問の生物学的反応

c.表面と除染剤聞の生物学的反応

d.汚染物質から放射される放射線による放射線

生物学的反応

これらの諸因子によって，例へば，汚染平衡に達す

るまで時聞に差が生じたり，ー同じ除染剤の適用によっ

ても除染能に差が出来たりするのであろう。 ζのよう

な事情は除染剤の比較が極めて困難となる原因として

横たわり，除染剤の開発研究にブレーキをかけている

近畿大学原子力研究所年報

のである。しかしながら，放射性除染というととの意

義は，今の所，保健物理学的な範囲で留っていること

が多く，対象が人間の放射線障害という乙とであるか

ら，除染の必要性の関値は，大分，幅があり，あいま

いですらあるので，ことに述べた，諸因子のあるもの

は，殆ど negligibleというととになろう。

汚染および除染の際の条件が完全に一定している場

合は， Tompkinsらの提唱した Deconta mina tion 

lndexや Spilllndexなどが除染剤の能力を比較す

る場合の目安になるととは，前述の通りである。しか

し，汚染後除染までの時間一つを取り上げてみても研

究者達によって可成り幅があるので，それらの報告を

集めて，除染剤の能力を一元的に比較することは，全

く無意味なととになる。それならば，除染能の適切な

表現はどのようなものかといへば，厳密には，そのよ

うなものは存在し得ないというべきであろう。しかし

未知の因子に頬かぶりをさせて，強いて表現しようと

するならば，それは，汚染平衡を考慮したもの，即ち

汚染後の各時点における除染度が比較されねばならな

いととになろう。前章の我々の汚染時間と除染率の関

係を調べた実験で示されたように汚染度(汚染のレベ

ノレ，汚染の強さ〉は，だいたい時間の関係で表され

る。この考察に基いて，次に本章第 2節で行った実験

曲線の両対数解析を試みてみた。 Fig.14， 15， 16にそ

の解析図を示す。これらによれば，ガラス，繊維，植
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1nitial decontaminated percent and fiyation constant 

Water Decontaminating agent (Co十 Cl: Art-α) 
Radio-

EDTA-'-2Na Surfaces (Co: Alwt一αw) EDTA-2Na DBS 
Con taminan ts +DBS 

AJw αw Al α Al α Al α 

Sr-89 70~6 0.064 82.3 O. 108 81. 0 0.073 86.9 0.048 

Glass 1-131 78.9 O. 144 80. 7 O. 159 86.2 0.111 86.2 O. 108 

Fission Products 69.0 0.048 82.3 0.108 76.8 0.040 90.4 0.060 

Sr-B9 29.0 O. 105 37.4 O. 175 34.9 0.102 42.3 0.079 
Cotton-

1-131 36.4 0.316 39.9 0.346 49.9 0.317 49.9 0.317 
texti1e 

Fission Products 29.0 0.297 45.0 0.302 40.1 0.205 47.8 0.170 

Sr-89 26.0 0.286 37.5 0.349 41. 5 0.379 47.9 0.071 

Foliage 1-131 28.0 0.487 33.0 0.521 40.0 0.160 43.3 0.431 

Fisslon Pro‘ducts 34.5 0.524 41.5 0.416 42.9 0.294 52.4 O. 137 

Table 11 

AIW Initial decontaminated percent at one day after contamination in case of 
washing by wa ter 

Al Initial decontaminated percent at one day' after contamination in case of 
decontamination by agents-solution after washing by water 

αωFixation constant after one day in case of washing by water 
αFixation constant after on day in case of decontamination by agents-solution 

after washing by water 
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物葉の各表面において，各時点における除染率がだい mildな化学作用を持つ界面活性剤とキレート剤であ

たい一直線上に乗ることがわかる。これは，可成，大 る。これらを主成分とした放射性表面汚染除去剤が既

雑把な解析であるが，一応，汚染の強さの時間変イじに に市販されているようである。(例えば， Radiacwa-

対応する除染能の時間変化を表現していると見てよい sh-米国，など〉 乙れらを使用する際，局所的な汚染

であろう。とれらの解析に従って，次の様な実験式が はともかく，相当広い部分，建物全体などの除染の場

得られよう。

Y = Alt-a (t孟1)

とこに， Y は除染率， Alは第 1日目の除染率

は日数， αは固着定数 (FixationConstant)であ

る。乙の実験式は，各表面と各汚染物質問に働く各除

染剤の除染能がAl(初期除染度 lnitial decon tami-

nation percent)，α(Fixation constant..一一直線

の傾斜度を表す)とによって判定出来るととを示して

いる。即ち， Alが大きいことは，初期除染度が高い

ことを意味し， αが小さいことは，その除染度が持続

する傾向を示している。即ち Al/αが大きいもの程除

染能が優れ，その除染剤は優秀であると判定してよい

であろう。例へば，各表面の Sr89や FissionPro-

ducts汚染に対する combinedagen tの除染能が，

single agent に比べて優れているととは，これで明

らかに示されたのである。これらの値は Table11 

に一覧して示した。

2.4有効な除染剤

以上に紹介した除染研究以外にも数多くの研究が行

われているが，どの報告を見ても当然，万能的な除染

剤はあり得ない。これまで紹介した除染剤もあくまで

基本的なものに過ぎず，場合，場合の汚染状態でその

基本的な方法を arrangeして活用する乙とが重要で

ある。

強酸，強アノレカリ，強酸化剤，強還元剤など化学的

作用の強いものを用いれば，多くの固体表面に対して

除染効果が高まるかもしれない。しかし，そのためか

えって汚染物質と表面を強く結合させてしまう場合も

なきにしもあらずであり，一方では表面が侵食されて

再使用が出来なくなったり，たとえ再使用出来ても，

次にその表面が汚染した場合の除染は非常な困難なも

のとなろう。

理想的に言えば，除染剤は，その表面に対しては穏

和な (mild)化学作用であって附着した汚染物質に

対しては強力な脱着作用を示すものがもっともよいこ

とになる。乙の関係、は，抗生物質など細菌に働く薬物

の人体への影響の場合と類似している。とれらの点か

ら，登場したのが比較的普遍的に効果があり，しかも

合は，当然，経済的に見合う除染法が行われるべきで

ある。私たちの実験からも示されるように，あらゆる

表面に対して時間的に汚染度に幅があり汚染平衡前後

の除染は決して同一に論じられない事からも，広範囲

な汚染には，必要で十分な除染能力をもっ除染剤で除

染すべきである。今回の実験では示されなかったが，

汚染平衡前では，もっと低い濃度の除染剤で充分であ

ったり，もっと安価なキレート剤でよかったりするで

あろう。また，平衡後の場合は，少し温度を高めて(

例えば，温湯Jζ除染剤を加えたりして〉除染すれば効

果があるかもしれないがありとあらゆる表面に対して

ありとあらゆる除染法を試みて定性的なデーターで終

るより，汚染の機構に注目して，それに沿った除染を

行う乙とによってこそ，定量的な除染研究から除染剤

の開発に進み得るものではないかと思われる。

2.6本章の結論

以上，主として作業室内の表面汚染，それも経済的

な問題が対象となるような広範聞の汚染に対する除染

を検討した。一方，壁，床などの局部的汚染は，広範

囲の汚染とはやや異なり，要するに，放射線障害防止

の見地から身体の安全を第ーに考えればよいのであっ

て，経済的な考慮を払う必要は少ない。特に強い汚染

の場合などでは，洗浄などによって汚染区域を拡げる

乙とより，最終的にはLその表面を一部けづり取ればよ

いのである。乙のために壁，床の表面に安価な合成樹

脂系の塗料をかぶせ (coating)，必要により部分的に

はぎとることが出来る方法が開発されている。これは

ス白白トリツパプノレペイント (Strippable paint) と称

し，米国などでよく用いられている。例えば，

A89A (Gordon Lacy Company) 

Monsanto D-I00 (Monsanto chemical) 

Cocoon (長.M. Holling shead corp.， Camden) 

がそうである。

局部的な汚染で問題となるのは，前述のように，高

価な器具類，衣類，皮膚類であるが，乙れらについて

は特陀身体安全を第ーとする除染が行わなければなら

ない。
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第三章 植物体の放射性汚染と

その除染

3. 1本章の意義

放射性表面汚染の除染に関する前章の実験において

葉の場合の実験曲線は，他の表面の場合とやや異なる

傾向がみられた。即ち，汚染後除染迄の日数が長くな

っても，併用除染剤の場合の除染率にあまり大きな変

化がなく， loose contaminationが時間と共に大き

くなって行く傾向が示されている。又， power fun ・-

ction による解析によっても， α=O. 071と極めて小

さい。一方，葉の表面lζ附着した放射性核種は，いわ

ゆる foliarD sorption， foliage retention2)の様

な現象によって植物組織の中に固定されることが，ラ

ジオトレーサー 3)やラジオオートグラフ 4)などでも実

験的に証明されている。乙の現象は，他の生体組織に

まで拡張して見ることが出来る。例へば，動物の皮膚

表面や骨髄表面に附着した放射性イオンがその組織の

内部へある割合で拡散していく，というような考へ方

である，植物葉表面の実験において，充分長く表面に

吸着した放射性汚染の内，水で除去された freeco-

nねmination以外の residualcontaminationは，

葉の表面において生化学的に吸着しているか，又は，

細胞膜を通過して内部へ拡散しているとみるべきであ

ろう。乙の residualcon tamina tion に対して併用

除染剤が長期にわたって効果がある，即ち， residual 

con tamina tionの内の可成りの量を loosecontami-

nation になし得るというととは， との除染剤が植物

組織内部に固定された放射性イオンを排出せしめる作

用を持っていると考へざるを得ない。乙の事を確認す

るためには植物の根茎から吸収され葉に固定された放

射性核種の除染液への排出傾向を測定すればよい。と

の章は，乙のような考へ方の下に進められた実験を基

lとして論じた。又，キレート剤を根茎から吸収させて

除染した場合についても実験を行い，食用野菜の除染

法のあり方を論じ，医学的見地からの毒性の問題にま

で筆を進めた。であるから，乙の章は，放射性表面汚

染というより内部汚染の除染という概念に近くなって

いる。しかし，植物など生体の表面現象は，同時に，

細胞膜通過や細胞液内拡散の問題でもあり，単なる物

理化学的な界面現象で説明出来ないことが多く，どと

からが表面で，ど乙からが内部であるか明確でない場

合が多々ある。このため，あへてこの章を広い意味の

表面汚染とその除染という表題の論文の一章として紹

介する次第である。

3.2植物組織内の放射性ストロンチウム除染の

可能性

植物体内部に蓄積された放射性核種の除染の研究

は， その対象が一次的な葉面吸収(foliarabsorp-

tion) によるものであれ，二次的な根茎吸収 (root

absorption) によるものであれ， これまで殆ど行わ

れていないようである。しかし，一般に金属イオンな

と、の植物体内への吸収又は，排出については，植物生

理学，農林生態学又は土壌肥料学の分野ではよく研究

されている。例へば， Ca 5) 6)， Mn 7) 8)， Fe 9) 10)など

のイオンを初めとして，燐酸化合物11)12) 13)や植物ホ

ノレモン 14)などの行動についても報告されている。又，

Sr 15) 16) 17)の場合は，放射性降下物の関係から，近年

特に，保健物理学の分野での研究が盛んである。又，

キレート剤溶液への排出に関する研究としては，応用

分析化学の分野で試みとして行われており，例へば，

植物中の Ca含有量などを灰化しないで，キレート剤

溶液に浸すととによって定量する方法的が考へられ

ている。この方法は，精度としては，灰化法より劣る

かもしれないが生体試料の直接定量という点で注目さ

れよう。更に乙の方法が示唆する乙とは，植物組織内

に存在する金属イオンが，そのイオンと結合性をもっ

物質を含む溶液内で，定量的に反応し得るという点で

ある。との考へ方は，当然，保健物理学的に次の様な応

用が考へられよう。即，植物組織内に吸収された放射

性核種は，それと特異的な化学反応 (Specificche-

mical reaction) を行う物質を含む溶液中で， 組織

内から排出する可能性があるのではないだろうか，と

いう乙とである。そこで，我々は，本章のような目的

を持つに至ったのであるが，まず，ーその可能性についー

て実験を行ったのが本節である。
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実験方法

クローパーの一種である Trifoliumrepensの根

茎の部分を無担体 Sr-89を含む Knopの培養液

(Ca(NOS)204H20・・・・・.1.OOg， MgS0407H20 ・・

0.26g， KH:aP04・・・・・・ 0.25g，KNOn・・・・・・ 0.12g，

FeCls......数滴， H20・・・・・・1000meユに浸す。 との植物

の葉は，切断や灰化せずに，その侭，放射能測定用試

料皿に入るので都合がよい。 24時間後，その葉を切り

取り，葉柄の切断面をコロジオンフィノレムで封じてか

ら，各葉の重量と放射能 Alを測定する。これらのサ

ンフ。ノレを純水 100me， EDT A-2Na (0. 014 wt必)溶

液 100me， BDS (0.07 wt必〉溶液 100me および

EDTA-2Na (0.014 wt労)+ DBS (0.07wt必)溶

液 100meIζ揺動しないで浸積した。これらの水又は溶

液の pHは， 4， 7および 10にNaOHとHClで調整

した。サンフ。ノレの浸積時間は， 2. 5， 5， 10， 15， 20， 

25時間で，各時間毎に，サンプノレを取り出し数秒間別

の純水 100meですすぎ洗いを行い，初めの重量と同じ

位になるまで上下二枚の漉紙にゆるく挟んで熱を加へ

ないで乾燥させ， 除染後の残存放射能 Arを測定し

た。測定法は大略第二章の場合と同じである。一実験

点におけるサンフ。ノレの数は10枚である。 Sr-89の排出

率は次のように示される。

Elimina tion Pe耐加町悶rce叩州n

得られた結果は， Fig.17に示される。

結果と考察

図から明らかなように，キレート剤と界面活性剤の

いわゆる Combinedagent による排出効果は，水や

Single agentの場合に較べて優れている。特に pH

4， 10の場合に，乙の傾向が顕著に認められる。又，

除染液への浸積時聞が長くなると排出率が高まるが，

この傾向は，せいぜい15'"'-'20時間まであって，それ以

後はだいたい平衡に達している。又，特に pH10の

場合に注目さるべき乙とは， 15'"'-'20時聞において，可

成り強い組織の変性であって，殆ど完全に褐変してし

まう。乙れは，植物のセノレローズを初め炭化水素，蛋

白質，酵素などの高分子植物成分が，植物細胞自体が

持つ可成り強い水素イオン濃度の緩衝作用の限界を超

へた pHのために，不可逆的な変性が生じたのであろ

う。 ζのことは，植物が食用であった場合には重要な

問題であって，いかに放射性 Srが除染されたとして

も，食用に耐へ得ないものであれば，意味がない乙と

を物語っている。又，除染時間が20時間以上の場合に

近畿大学原子力研究所年報
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Fig. 17 The relations between the decon一
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は，特に pH10の場合に認められたことであるが，

除染率の標準偏差は可成り大きく土 6~ち以上を示して

いるので，データーの有意性の意味からも，あまり，

乙の辺のデーターを採用することは賢明ではない。

乙の実験で明らかに， 植物体内部の Sr-89の除染

溶液への排出の可能性が示されたが，乙の場合，キレ

ート剤の作用が，果してどの程度，組織内 Srに及ん

だかは，明瞭ではない。ただ割合と Lて，全Sr-89の

内の 30~ちなり 40必の Sr-89 が排出したということの

意味と，キレート化合物と Srとの錯形成反応とは，

大分違っているからである。故に， 乙の事実だけか

ら，多くの乙とを推測するのは甚だ危険であるが，

EDTAと Srとの安定度定数が植物体内部の不溶性

Sr化合物例へば， リン酸塩，炭酸塩，彦酸塩などの

結合度と比較して，決して大きいとは言へないので，

恐らく，組織内で解離して存在する Srイオンに対し

てのみ作用を及ぼし得たのではないかと推測される。

又，界面活性剤は，殆ど全域の pHの場合，溶液の葉

面への接着を速かにしており，葉面の相当に強力な表

面張力を殆ど瞬間的に減じ，いわゆる濡水の現象を見

せる。顕微鏡的には，葉面をおおう密生した葉毛のす
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き聞に完全に水分子が入り込んでしまうのである。界

面活性斉uが存在しない溶液では， pH によっても多少

差はあるが，大体20分以上経なければ葉面は濡れてこ

ない。 pHが中性の純水の場合では，約10時間経って

も完全に水をはじいている。 pHI0の水又はキレー

ト溶液(界面活性剤を含まない場合)の場合の組織の

褐変現象は，界面活性剤を含む場合に比べてはるかに

遅く弱い。 乙の事は， 活性剤溶液を内部へ穆透させ

又，内部の組織液を外部へ排出させる作用を示してい

る。

3.3植物組織内の Ca-45とSr-89の相対的

排出傾向

横物組織内の Sr-89の排出の傾向が前節において

調べられ，除染の可能性が論じられたが，乙の際，問

題になるととは，組織内の他のイオンの行動であろ

う。 特に， Caイオンに関しては，乙れが食品の栄養

素としても重要であるだけに，不問にするわけにはい

かない。又，生体内の CaとSrの行動については，

両者とも向骨性の元素であるので，生理学又は生化学

などの立場からの研究が盛んであり，特に，食品連鎖

と関連した保健物理学的研究19)20) 21)が知られている。

例へば，土壌から野菜への CaとSrの差別的吸収や

食品から骨への差別的ー行動の因子に関しての研究22)

23) 23)は，極めて興味がある。又，動物体中の放射性

Srの除去という立場からの研究25)26)も数多い。しか

し，植物組織内の放射性 Srの除染という立場から，

その差別的行動を研究した報告には未だ接していな

い。本研究は，除染剤への SrとCaの相対的排出傾

向を Sr-89とCa-45によって測定し， その比によっ

て論じるものである。

実験方法

ほうれん草 (Spinaciaoleracea)の根を， Ca-45 

又は Sr-89を含む Knopの培養液に浸たす。

24時間吸収後に葉を切りとり，以下前節と同じ手順

で除染を行う。但し，純水， EDTA-2Na (0.014 wt 

必)+ DBS (0. 07wt必)のA溶液および EDTA-2Na

Ca (0.014 wt必)+DBS(0.07 wt %)のB溶液が除

染液として用いられ，水又は溶液の pHは， 3， 5， 7， 

9， 11に調整した。又，葉は，その侭では，試料皿に

入らないので温式完全灰化後，試料皿に入れた。測定

は， Ca-45の場合，自己吸収の補正が行われた。排出

率は次式で示される。

Elimination Percent: E (Sr-89)二

(1Ar(M9) 一一一)X 100 - Al(Sr-89) 

Elimination Percent: E (Ca-45) 

(1-4ωa-45)) 一一 一一一一 1X 100 - Al(Ca-45)} 

結果と考察

放射性 Sr除染時の SrとCaの相対的排出関係を調

べることは， Srと同じ傾向の化学的行動を示す Ca

が，どの位除かれるかを見るためのものであるととは

既に記した。乙のため実験材料としては，特に Ca含

量の高いほうれん草が用いられた。この植物は，生の

状態 100g中約 70mgもCaが含まれており，ほとん

どが蔭酸 Caの形で存在しているとされている 17)の

で，もし Oaがキレート形成で除かれるとしても，そ

れは酸性域で穫酸 Caの一部が解離した場合に限られ

るであろう。又，乙の時， EDTAとEDTAのCa塩

の場合の Sr-89とCa-45の排出率の変化は，大変興

味ある所である。乙の結果は， Eig.18で示されるが，

Sr-89 
Oa-45・・・・・・・・・・

Agent A.----EDTA -2Na.t DBS 
Agent 8-----EDTA -2NaCa十D8S

%1 I¥ 
301- 1¥ 

-2 
0 
0 ... 
U 

Z20 
ω 
‘

-

g 
E 
伺-c 。
0 
0 。
10

3 

、、、、
\~ J.・T

、r-ーニ『ヤ TAgent A l 、 i、 ‘・ ・ーr

一\、 ~J I Agent目
ι 一一ー・・・・・ h ・・・・ー

5 7 9 11 

Fig. 18 The relations between the decon-
tamim社~d percent of the absorbed Sr-
89 and Ca'、，-45in the foliage of Spinacia 
oleracea and the pH of wa ter and 
decontaminating solution. 

これから明らかに A溶液の場合は， pH 3'""-'5で

Ca-45が多く，逆にB溶液の場合は pH9'""-'11で Sr-

89が多く排出している。乙れらの除染実験で， pHは

徐々に変化し10時間を経て， pH 3一→pH5.7， pH 5 

-→ pH 5.9， pH 7-→pH 6.4， pH 9 -→ pH 7.4 

pH 11ー→pH10.1を示していたので，実際の排出時
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Table 12 The relative Decontarnination Rate and the relative Elirnination Rate. 

pH 
Decon tarninan ts 

3 5 7 9 11 

water 1. 29 1. 41 1. 23 1. 24 1. 32 

DR* Agent A牢牢牢 0.60 o. 76 1. 07 1. 28 1. 53 
Agent B判定来* 1. 09 1. 37 1. 70 2.10 3.03 

water 1. 03 1. 02 1. 01 1. 01 1. 02 
ER牢申 Agent A*** 0.84 0.93 1. 01 1. 05 1. 05 

Agent B*材申 1. 03 1. 07 1.11 1.16 1. 41 

Sr-89/Ca-45 in decontarninant after decontarnination 
*DR (Sr-89/Ca-45)一 一 一 一 一一~ ..一一一一一ー

Sr-89/Ca-45 in foliage before decontamination 

特 ER(Sr-89/Ca-45) 
Sr-89/Ca-45 in foliage before decontarnination 

- Sr-89/Ca-45 in foliage after decontarnination 
牢来辛AgentA二 EDTA-2Na+DBS

来寧**AgentB二 EDTA-2NaCa+DBS.

のpHは，必ずしも一定の pHを示していたとは限ら

ない。 AagentのA溶液， B agentのB溶液による

Sr-89と Ca-45の相対的排出傾向をみるために，相

対除染率 DR(Relative Decontarninatin Ratio) 

と相対排出率 ER(Relative Elirninatin Ratio)を

次のように定義した。

Sr-89/Ca-45 in decontarninant after decontarnination 
DR (Sr-89/Ca-45)一一一一一一一一 一一一一一一一一一一一一一一

Sr-89/Ca-45 in foliage before decontarnination 

Sr-89/Ca-45 in foliage before decontarnination 
ER (Sr-89/Ca-45) = 

Sr-89/Ca-45 in foliage after decontarnination 

この表現に従って Table12が得られた。

乙の表で， pH3， 5の AgentAのDRは1より小

さいが， 乙れは Ca-45の方が Sr-89より多く排出さ

れる乙とを示している;一方 pH9，11のBagentで

は，可成り lより大きく逆に Sr-89の方が Ca-45よ

り多く排出するととを意味する。同様の傾向は，それ

ぞれ対応する ERについても言へる。 この場合， ER 

の表現では，分母も分子も共に大きいために差別的傾

向がよく示され得ない感がある。しかし，食用野菜の

場合， ER値は大変重要な意味をもっているので，

Sr-89と Ca-45の差別的傾向を更に明確にするため

にDRとERのそれぞれに対応して Discrirnination 

Indexを次の様に定義した。

DDI (Decon tarnina tion Discrirnina tion Index) 

二 CDR(Sr-89/Ca-45) -1] x 100 

EDI (Elirninatior Discrirnination Index) 

こ CER(Sr-89/Ca-45) -1] x 100 

これらの計算値も Table 13に示された。乙の表

中負号は，乙の実験条件下で Ca-45が多く除去され，

正号は Sr-89が多く除去されたことを意味している。

乙の実験では特にCa含量の多い材料が選ばれたので，

担体効果が可成り効いて居り，全ての植物には適用出

来るデーターという訳lとはいかないであろう。しかし

Ca含量が多く， しかも不溶性塩を作っていないよう

な場合にはよく一致するのではなかろうか。結論的に

は， Srを Caより能率よく多く排出させるためには，

キレート剤として， EDTAや DTPAのCa塩を用い

る乙と，しかもアノレカリ性側で処理する乙とが重要な

点である。このことは， EDTAの Srとの安定度安

数がアノレカリ域において Caより高いこと 27) と偶然

一致したが，その他の因子，例へば，不溶性穫酸カノレ

シウムの存在やキレート化合物の細胞膜透過現象に関

連する因子，例へば担体効果などを考えると，単lと安

定度定数だけで解釈し得ないものがあると考へられ

る。
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Table 13 Discrimination Index of Sr-89 and Ca-45 for the relative 
Decontamination Rate and the relative Elimination Rate. 

，pH 
Decontaminants 

3 5 7 9 11 

w.ater ' +29 十41 +23 +24 +32 

DDI* Agent A -40 -25 十7 十28 +53 

Agent B +9 +37 +70 +110 +203 
ー

water +3 +2 十1 十1 十l

EDI串本 Agent A -16 -7 +1 +5 +5 

Agent B 十3 +7 +11 +16 +41 

*DDI (Decontamination Discrimination lndex) 
= CDR (Sr-89/Ca-45) -1) x 100 

料 EDI(Elimination Discrimination lndex) 
ニ CER(Sr-89/Ca-45)一Jx 100 

3.4植物体内部の放射性核種の排出における培地

中 EDTA-Caの投与効果

植物体内部の放射性核種 (Sr-89)の除染に関して

は，前節で，洗浄などによるその可能性およびCa-45

との関連において論じた。その方法は，キレート剤の

葉面又は葉肱断面部からの侵入，葉の組織内における

キレート剤と放射性核種との結合および閉じ経路から

の排出という三段階の可能性を期待するものであり，

データーの上からある条件での排出効果は示されてい

るというもの，乙のような生物体を一種のイオン交換

体そのもののようにあっかうこと自体問題がありィや

や虫のよい方法であろう。動物の場合では，次章てで述

べる皮膚汚染の場合はともかく，内部的な汚染の場合

に乙の様な，即ち，除染剤の浴槽l乙つけるような除染

法は考へられない。皮膚のような高度に分化した細胞

は，植物の表皮の場合のように単純な惨透現象で解釈

出来ないから，イオン交換体のような理解は，殆ど出

来ないからであろう。しかし，動物の内部汚染の排出

も，生化学的に考へられており，試みられている'0
28)

方法としては，キレート剤，たとへば， 2NaCa EDT 

Aや CaDTPAの静注又は皮下注という手段がとら

れ，血液中の Caや Sr，又は，骨組織における交換

可能なこれらのイオンとの反応によって，排油器官か

ら排出させようとするものである。乙の方法も，動物

組織内のイオンを化学的に処理するという点で，はな

はだ大胆で且又，興味あるものであるが，生理学的な

興味はともかく，放射能 Srの除染などという極めて

実用的見地からは，キレート毒の問題も未解決のこと

であり，程遠いと言わざるを得ない。

このような動物の方法l乙ヒントを得て，乙れを植物

に適用してみたのが本節の実験である。即ち，植物の

培地中に 2NaCaEDTAなどのキレート剤を投与し

ておき， これを内部的に吸収させ，組織の内部で Sr

などと反応させてから，葉面又は，切断面から除染液

(この液には，キレート剤は含まれない)に排出させ

ようとするものである。乙れは実用的には，食用野菜

などの栽培時にキレート剤を散布すればよいことにな

ろう。

もっとも土壌中に既に含まれている稀土類などの元

素とキレート剤との反応が先ず、考へられ，これは，根

茎からの吸収がイオンの場合よりは少いとみられるか

ら， この段階で， Srイオンなどの吸収が防がれるこ

とになるかも知れない。しかし，乙の実験では，要す

るに，， 2NaCaEDTAが吸収された場合の Srの排出

について行われている。 2NaCaEDTAの植物中へ

の吸収の条件は， 別に Ca45を用いた標織化合物を

合成してトレーサー実験によって調べた。又，実験装

置は，排出放射能の連続測定を行へるものを試作した

ものを用いた。

実験方法および装置

用いた植物はクローパーの一種である Trifolium

repensで主要な実験順序は次の通りである。

1 )根けいからの Knopの培地中 89SrCbの24時間

吸収。

2)根けいからの Knopの培地中 C-Ca(N08)心

に含まれる 2NaCaEDTA (0.025moljL)の24

時間吸収…… 2NaCaEDTAの吸収時間および

濃度は，別の実験で決定。
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3)葉柄部で葉を切り取り"1群(8'"'-'14枚)が合計 次平衡)傾向が見られる。二次平衡は， pH 10.0の場

約 40，000cpm (端窓型 GM管)になるように集 ν 合にも同時間，同cpsの所で見られるが，乙れは長時

め (a)切断部をコロジオンフィノレムで覆った場 間，酸性又はアルカリ性溶液に浸けられたため組織の

合， (b)切断部をそのままに，じた場合， (c)葉 変性など.(肉眼的には，褐変して見える)による排出

柄部以外に中央の葉肪くに直角に切断した場合，の と見られ，正常な葉表面の細胞膜，又は，葉肘くを通じ

三 段階に別ける。て排出したものとは考へられない。又， pH 10.0の場

4)循環する液中 (Fig.19)(pH 4， 7，および10に調 合は，一次平衡に相当するものが認められないのが特

徴であるが，これは EDT

↑ 
elrminatil】9cell 

Volumc 01 climil1atiol1 solutiol1: 55 mJ 

Diameter 01 cOl1ncotil1g tube: 0.6 om 

CircuJatil1g veJocity: 12 cm/sec 

AのSrイオンとの安定度定

数が，酸性域で高いことも

一因であろう。 pH7.0で

は，約13時間で約 8cpsの

程度の排出が認められる

が，乙の場合は，植物を浸

すことによる pHの変化が

見られ徐々に pH5. 6:----6. 6 

の聞に緩衝されるようであ

り，更に長時間浸出を続け

る事lとより二次平衡のよう

な時点が生じてくる乙とが

考へられる。 DBS溶液の

場合は，水の場合に比べ，Fig. 19 EXPERIMENT AL APP ASATUS 

整された水又は DBS溶液)に浸け， 排出する

Sr-89の放射能を 18，.....，20時間にわたって液浸型

GM管(日本無線製 GM2016B，壁厚30mg/cra，

有効径と長さ 20Ox 165mm)，レートメーター

(0.1，.....，103 cps，対数日盛，精度;指示値の土20

労，フルスケーノレの土 3労相当)および記録計に

よって連続測定を行った。循環液の量は，55me， 

接合ビニール管の内径は 0.6cm，全長約 58仰で

ある。循環速度は， flow ra te meterと循環器

(magnetic stirrerを利用して製作したもの)

によって約 12cm/secにヨントローノレされた。全

実験を通じての溶液の温度は， 21. 5，-...;23. OOCで

ある。

実験結果

葉肱の切断面積の排出に対する効果をみるために行

われた(a)， (b)， (c)三段階の実験結果は， 2Na 

Ca EDTAの投与を行わない対照群の排出傾向と共

に，それぞれFig.20，Fig.21， Fig.221ζ示される。

( a)， (b)， (c)を通じて pH4.0の場合は，約

70cps (これは吸収 Sr-89の約10%にあたる)で一時

排出が停止(一次平衡)し，その後浸積後約13時間で

再び上昇して150'"'-'170cpsで排出が平衡に達する(二

cps 
10' 

10 

0.1 

pH 4 

0 

ー一一一一-H..O 
ーよー・ーーー・_ DBS solut;on 

(0.07wt%) 

圃ーー--、 control.no 

-一一一1EDTA-2N山，
washing with 
DBS 

10 15 hrs 

Fig.20 Elimination of Sr-89 apsorte in the 
foliage of Tpifolium repens by the 
aosorption of EDT A 2NaCn and the 
continuous washing of the.foliage with 
H20 or DBS (a) the case .of covering 
the cut section of petiolewith collo-
dion film 
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10 

一一一一一 H，O
ーーーー-ーー DBSsolution 

(u.07wt%) 

----No CaN，a，EOTA.with 08SipH4J 
_ _ _ _ No CaNa， EDTA， with DBS (pH司

0.1 

0 10 15 hrs 

Fig.21 Elimination of Sr-89 absopbed in 
the foliage of Trifoldum nepons by the 
absorption of 2 Na Ca EDTA and the 
continuous washing of the foliage with 
H20 or DBS (b) the case of leaving the 
cnt section of petiole as it is 

いづれの場合にも最初の立ち上がりが早められる傾向

が認められ，界面活性作用lとより葉面の"濡れ"の速

度を早め， 2NaCa EDTAと結合した Srの細胞膜透

過を促がしているようである。(a)， (b)， (c)で

はあきらかに， ( c)， (b)， (a)の順で排出速度が

高められており，葉肱切断面積の効果が現われている

乙とを示していると思われる。乙の事は，葉を更に細

断したような場合の排出，若しくは，搭出が可成り大

きい乙とを示唆していると考へられる。

結論

Sr-89の排出は， 2NaCa EDTAを吸収させ，これ

を水又は界面活性剤溶液によって洗浄することによっ

て高められることがわかった。又，‘乙の際，特に葉の

切断面積が排出時聞に影響することを知った。しかし

排出される量の全吸収放射能に対する百分率は，組織

の変化の認められない10時間までにおいては約10~ちに

過ぎず，それ以後で上昇しても，とれは植物組織又は

含有有機物等の変性又は変化・・…・例へば，細胞膜の機

能が損われたためであると考へられるので，例へば，

食用植物に対してこれを直接適用することは問題があ

OPS 

10 ' 

10 

一一一一一ー一-H，O 

ーーーーー---DBS 50lutlon 
(O.07wt%) 

一一一ー-No.EDTA'2~J.Ca. Wllh DBS (pH4) 
-ーー___No EDTA・2NaOa.with DBS (pH7) 

A 

10 

』

15 hrs 

Fig.22 Elimination of Sr-89 absorbed in 
the foliage of Trifolium ropons by the 
absorption of 2NaCa BDTA and the 
continuous washing of the foliage with 
H20 or DBS (c) the case of cutting the 
foliage into two piccos at right anght 
angle to centrai vein of foliages 

ろう。しかし切断面積を極めて大きくした場合・・…例

へば細断した場合・ぃ・には，この方法による Sr-89の

排出の保健物理学的効果も考へられるであろう。
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第四章 動物皮膚表面における

放射性汚染とその除染

4.1本章の意義

前章までにおいて，一般環境の放射性表面汚染，放

射化学実験室における表面汚染，植物の放射性汚染と

それらの除染に関して行った実験を中心にして論じて

来た。とれらは，いづれも直接的には，人体に放射線

を与へる可能性又は間接的には，吸収や吸入によって

又は接触による皮膚表面への吸着によって放射線障害

を与へる可能性を持っている。今，表面汚染源 (S)

と人体 (H)との間の関係を考へると次のように表さ

れよう。

vvvや~ t;t放射線を示し 一一→ は移動を示す。
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(1)の場合は，実験台や実験衣が汚染していて，そ

こから放射線を受ける場合である。この場合は，時と

して強い放射線を受けることがあるが， SとHの距離

が大きくなったり，中聞に遮へい体があったりすると

相当減弱してしまう o (2)の場合は，汚染が直接的に，

又は，何らかの媒体を経て人体の表面に附着した場合

である。との時，媒体となるものは全て， Sとして考

へられるから，全く種々の場合が(2)に含まれよう。こ

の場合，皮膚に表面汚染が移ったととになり人体その

ものが表面汚染源になったととをJ意味する。しかし，

乙の場合の汚染のレベルは，極端な場合を除いて，そ

れ程大きいとは考へられない。何故なら表面汚染源

(S)に吸着している放射性イオンが，単なる接触に

よって人体 (H)の表面側へ附着する場合は極く少い

からである。だから本章で論じる動物皮膚における表

面汚染は，乙の様な場合を対象としない。即ち，放射

性溶液などが直接，皮j曹に付着した場合について実験

を行うものである。又， (3)は，放射性汚染のあるガラ

ス器具を使用中，誤って皮膚を傷つけ，傷口から汚染

が内部に侵入したような場合，又，径目的に吸収した

場合などを示している。乙の場合は，除染の困難性は

勿論であるが，本論文の主旨にはづれるので，多くは

述べない。

動物の皮膚の放射性汚染に関しては，可成り研究が

行われている。1)2) 3) 4)又，除染に関しても多くの研究

がある乙とは，第一章でも述べた通りである。特lと，

除染剤としては，ペースト状のものが挙げられたり 5)

しているが，実際にはg 他の表面汚染の場合と同様，

あまり傾聴に価するデーターが見当らない。ただ，汚

染後なるべく早く (30分以内に)除染を行へ，という

ととがわかった位である。乙のととは勿論，表面にお

ける汚染の機構の未解明に原因している。又，再現性

のあるデーターのための試料が得難い乙とも一因であ

ろう。乙の種の実験が成功するか否かは，殆ど材料，

試料の選び方に掛っていると思われる。結局は，入体

の皮膚汚染を問題にするのであるから，最初から人皮

を用いればよいのであるが，新鮮で健康な人皮の試料

を得る乙とは，はなはだ困難な乙とである。西岡9)は，

東京都監察医務院から提供を受けた，新鮮な人皮を用

いて，放射性汚染の機構と除染に関する貴重な報告を

している。

Georgeら6)は，豚皮を用いて放射性汚染の浸透性

に関して実験を行っている。又，金子ら 7)8)は生きた

侭の ratを用いて皮膚浸透性を検討し，又，凍結切片法

によるミクロオートラジオグラフイによる p32，AU195 

内
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などの侵入，更に除染の際の状態について実験を行っ

ている。乙れらを，直接，人皮の場合と対比して考へ

るには，電気生理学的な問題と皮膚の生理がもう少し

よくわかっていなければならないであろう。しかし，

人間の皮膚でも，局所局所では，大変な生理の違いの

ある乙とは周知の事実で，例へば手の甲が汚染した場

合と手のひらが汚染した場合とでは，大違いの結果が

出るであろう。乙の種の実験において，乙の種の厳密

性を云々することは，むしろ正しくないかも知れない。

我々は.Georgeらのデーターが，除染の際の参考

になるかもしれないと期待して，一応，豚皮を実験に

供する ζ とにした。実験は， (1)汚染後の経過時間と除

去率.(2)洗浄時間と除去効果， (3)経過時間と洗浄時間

と除去効果， (4)毛孔数と除去効果， について行われ

た。又，乙の際，ラジオトレーサーに核分裂生成物を

用いたので，汚染，除染に関してエネノレギースベクト

ノレの測定を行った。

4.2実験材料及び方法

(1) 試料は生後4"-'5カ月のヨークシヤ種を，屠殺

直後生のままで皮をはぎ，約 1時間後実験室で背中の

部分を30x40cmlζ切りとる。豚，尻の部位は皮膚病，

内出血が多いのでさけた。なるべくー頭の豚で 1種類

のデーターをとるように留意した。 1つの試料は直径

36mmの円板状に切抜いた直後にリンゲ、ル液Jζ浸漬し

7こ。

(2) 汚染にもちいた核分裂生成物は， Oak Ridge 

National Laboratory にて生成されたものを用い，

約6カ月経過し，イオン交換樹脂により成分比の概略

を分析してみた。

(3) 測定装置は端窓型 GM管(マイカ窓厚15"-'17

mg/cnD. 1000進法計数装置(神戸工業製)，および多

重波高分析器256channel (東芝製)を使用した。

(4) 実験方法は，核分裂生成物を水で稀釈して，ほ

ぼ中性にし，その 0.02me (約 5X 10-2μc)を試料の

中央にマイクロピペットで滴下し，風乾後，放射能を

測定し，乙れらを放射性汚染試料とした。

測定のデータのばらつきは，汚染後の経過時間の短

いものほど，ぱらつきが多く数時間経過したものは少

なく，ぱらつきの頻度より試料数は 3"-'10個程度選ん

だ。

汚染試料を水道水で洗浄する。方法は水道の蛇口に

直径30mmの円板に19個の細孔(径 1mm)をあけた

シャワーをとりつけ .1分間 4.eとした。 1凹の洗浄

は，その流水中に30秒放置する乙とを孝準にした。

また人間の皮膚のシュミレータとしての有効性には

程遠いが，汚染の状態が最も重要視されるのは皮膚の

乾燥状態によるので，少くとも豚皮の測定にあっては

屠殺直後の状態において実験を行なうよう温度の補正

につとめ，乾燥状態の測定化は， Vacuum Tube Vo1t 

Ohm Meter (三和SPD-2)の電極端子に径 3mm

の白金板をつけ 1cm間隔で電気抵抗を測定し，その都

度その補正につとめた。

4.3実験の結果

(1) F. P.滴下より水洗までの経過時間と汚染除去

率については Table14に示す。

Table 14 The relations between the inter-
val from contamination to removal and 
the percent removal 

Interval 112min 14min 16副 8min110min 

Removal必 1187彩|働 182%18防 18務

Interval. 1120minl 4 hr /18 hr /24 hr 

Removal務 1初務 16防 14防 15勝

(2) 洗浄時間と除去率との関係を Table15 IC示

す。

Table 15 The relation between the times 
of washing and the percent removal 

tim;--130sec f1山 11.5min1 2 min 12.5川3min 

Removall 1 /)/  I ~~/l/ I ~~/l/ I ~~/)/ I ~~/)/ I 
必 V CllI1~ち 126% I 29務 129%I 30% I 30% 

(3) 経過時間と洗浄時間と除去率との関係をTable

16及び Fig.23に示す。

Table 16 The relation between the times 
of washing and the percent removal for 
the interval of contamination 

time e(rmva in) 
Interval 10.5

山1山11.5叶2山12.5min

2 min 83~ぢ 85 85 87 87 

10 min 75 81 82 85 85 
一

4 hr 58 66 71 73 74 

24 hr 3917lT17  
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(6) 各種洗浄法による除染率の関係について，まづ

水洗のみで飽和に達するまで洗浄し，つぎに刷毛を水

洗と併用して洗浄し，更に飽和植に達した所で，洗剤

を用いて洗浄した。その結果は Fig.25 ~乙示す。

2 3 

Washing time 

lnterval x 2 min 

o 10 min 
ム 4hr ・24hr 

Fig.23 Pig skin surface contaminated with 
F. P. was washed with water under the 
f10w rate of 4l' /min 

(4) 豚皮の毛孔の数と除去率との関係を Table17 

に示す。
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Table 17 The rela tion between the number 
of holes of pig skin and the percent 
removal 設

-
伺
〉
。

E
O
Z

4
4
a
 

咽
E
4

A
官

唱
E
A

3 2 
Sample No.1numbe的 nilRemムl必|

29.2 14 3 ~. 

37 29 24 27.4 9 

20 20 10 26.7 6 

7 7 hr 6 3 4 5 

Washing time 

2 30 13 10 25.8 

water alone 

ー一一一-water + brushing 
一ーーーー-water + decontaminating agent 

Fig.25 Removal effects of contaminant on 
the Pig skin by various methods 
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4.4実験結果の検討

洗浄時間と除去については，水洗 2分間でほぼ除染

の飽和値に達する値がみられる。汚染後除染までの経

- 84-

(5) 除染前後の核分裂生成物の核種毎の除去率につ

いて y線スペクトノレによって Fig.24の如き結果を得
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過時間が大となれば，除染が困難となってくる。それ

には汚染面積乾燥度が大きな因子となるが， 30分程度

が限界と考へられる。各経過時間に対する洗浄時間と

除去率との関係は，経過時間が短かければ短時間の洗

浄で除去率は大きな値で飽和値に達するが，経過時間

が長くなれば，飽和値に達するまでの洗浄時間も長く

なり，さらにその飽和値も小さい。核分裂生成物の各

核種については，エネノレギースペクトル分析を行った

が，水洗前後の波高分布は，大体相似していた。乙の

ことは，豚皮上における汚染において， Zn95， Nb95， 

Rh106， Ce144なと、の核種が水洗の際，平均して除去さ

れる乙とを示している。

4.5本章の結論

人間の場合，皮膚における放射性表面汚染が行われ

る可能性は，原子炉事故時，原子爆弾投下時等の極め

て特殊な場合を除いて，その殆どは，化学又は生物学

実験室においてであろう。であるから対象となる汚染

物質は， H3， C14を初め， p32， S35， Sr90その他あら

ゆる核種である。しかも，皮膚汚染の場合は，半減期

を待つというようなことは感覚的にあり得ないし，

又，エネノレギーに多少の差がある核種でも，とにかく

一様に，なるべく早く除染が行われるべきである。汚

染の条件は，その性質上，酸，アノレカリその他いろい

ろの化合物の形で行われる宿命を持っている。だか

ら，本実験のようにほぼ中性にして行われた結果から

直ちに，汚染の機構や実用的除染法が決定し得ないの

は当然であろう。更に，広範囲に亘る研究が必要なこ

とは言うまでもないが，本実験で，水洗による除染の

場合，汚染後30分以内，約 2分間の流水で約80絡が除

去され得るととが認められた。又，刷毛による除染の

有効な乙とが示され，皮膚表面の凹部における汚染物

質の除染が果されると考へる乙とが出来る。又，洗剤

の使用は，皮膚表面の脂肪を除去する乙とが同時に，

放射性汚染の除去になるのであろう。しかし，乙の場

合，洗浄時聞によっては，かへって皮下組織への惨透

性の増加を促す，という問題もあって，その機構は，

t可成り複雑である。とれまで，皮膚の惨透性の研究は

よく行われて来たが，その除染の研究が少いのは，そ

の複雑性によるととが大きい。しかし，放射性表面汚

染及び除染の問題の中で，最も直接的に人体に掛り合

いを持つ皮膚汚染の問題は，単に医学的見地からだけ

でなく，もっと生物物理化学的見地からのアプローチ

が必要ではないかと思う。今後，我々は，乙の問題に

対して，出来るだけ詳細に，例へば，電気生理学と皮

膚除染の関連，脂肪量と惨透性などの事点において皮

膚上又は皮下の放射性汚染とその除染の問題に取り組

みたいと考へている。
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