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論 文 内 容 要 旨

ルテニゥムー106(Ru-106)は 核燃料再処理工場から沿岸海洋に放出される低 レベル

液 体放射性廃棄物 中で最 も存在率の高いとみなされる物質である。そこで食物連鎖(Food

Cliain)を 通 じて海産物より人体の受ける線量を評価する際には最 も注目しなければならない

対象となる。 しかしそれ自体が自然界では存在の稀な,又 化学挙動の非常に複雑な元素である

ので,従 来その研究例 も少なく,報 告される結果も信頼性に欠け,その大部分が現在もなお不明

の状態である。

本研究はまず,Ru-106の 海水中における存在状態を化学的および物理化学的に検討 し,

Ru-106の 化学形によって海水中の錯イオ ン種組成が異なることを明らかにした。つぎにアイ

ソ トープ トレーサー法による海産生物のRu-106濃 縮実験を行い,化 学形および錯イオ ン種

の相違により生物濃縮に大きな差のあることを確かめた。即ち陽錯イオ ン種の生物濃縮値が最

大であり,海 水中でその存在比率の高い化学形程濃縮値は大きくなる6こ れ ら本研究の結果 は,

海洋へのRu-106放 出によりFoodChain等 を通 じて人体が受けるであろう被曝線量を推定

する為の基礎的な資料の一つキなるむのである。以下に研究の概略を記す。

IRu-106の 海 水 中 に お け る 化 学 挙 動

海 水添加 時のRu-106の 化 学挙動を(高 圧)濾 紙 電気 泳動法で検討 した。核燃料再処理工場

か ら海洋中 に放 出 され る化学形 はニ トロシル ・ル テニウム ・ニ トラ ト錯 体 〔106RuNO(NOs)x〕

お よびニ トロ シル ・ルテニ・ウム ・ニ トロ錯 体 〔106RuNO(NO2)x〕 で あ る。 この うちニ トラ ト

錯 体調製後,直 ちに海水に入 れ ると,そ の殆ん どが陽錯 イオ ン種とな った。 しか し調製 した試

料を長 期間保存 後海 水に添加す る時,錯 イオ ン種組成 は変 化 し陰錯 イオ ン種を生 じた。又 この

間 に初期添加Ru-106の8乞9%が 凝 集 し沈澱 した 〔図1〕 。

ニ トロ錯体は海水中で陰錯 イオ ン種 と中性錯 イオ ン種 とな り,非 常に安定 した化学平衡状態 に

ある ことを示 した。又海水中で他の化学形か ら形成 され ると考え られ るニ トロシル ・ルテニ ウ

ム ・クロロ錯 体 〔106哀uNOCIx〕 は海水中で陰 ・中 ・陽 のいつれの錯 イオ ン種 を も形成 し,

そ れ ら錯 イオ ン種 は非常 に安 定 した化 学 平 衡 状 態 を示 した 。 調整 直 後 のルテニ ウム ・クロ

ロ錯 体 〔106RuClx〕 は 海水中で陰 ・中 ・陽 錯 イオ ン種 を形 成 した 。 しか し添加初期 はその

殆ん どが陰 錯イオ ン種であ り,時 間の経過 と共 に陽錯 イオ ン種の存在率 は増 し,つ い には陽錯

イオ ン種 の存在 が優勢 とな った。 この間 に初 期添加Ru-106はga6%が 凝 集 し沈澱 した

〔図2〕 。

甫 販106RuClxお よ び市販106RuNO(NO3)xの 電 気泳動結果(一)極へ最大移動度を 示 す分 画は

α662MeVに ピークを有す るCs-137で あ った。
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皿Ru-106の 生 物 濃 縮 及 び 排 出

aRu-106の 物 質 あ るい は生物への濃縮は溶質即 ちRu-lo6の 海 水中におけ る濃 度に比

例 しFreundlk}hの 吸 着式に適合 した。

ハ マグ リMθ 溜 〆∬ 〃3θ7θ傭 の可食軟 体部 が示 す濃縮 値は市 販ルテニ ウム ・クロロ錯 体

〔cmde-106RuCIx〕 でa7,又 市 販ニ トロシル ・ルテニウ ム ・ニ トラ ト錯体 〔crude-

106RuNO(NOg)
x〕 で はagで あ った。一 方 これ らか ら調製 したルテニ ウム ・クロロ錯 体

〔prep6d-106RuClx〕 の 場合 は49,調 製 ニ トロシル ・ルテニウ ム ・ニ トラ ト錯 体 〔prep'd-

106RuNO(NO3)x〕 は53で あ った 〔表1〕
。

表1Ru-106錯 イオ ン種 の海産生物濃縮値一 覧
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Ru-106の これ ら濃縮現象の差 は 〔1〕に述べた如 くagingに よ り錯 イオ ン種 が変化 したこと

によると思 われ る。Ru-106の ハ マグ リ各部位にお ける濃縮傾 向は次の順 であ り,化 学形を

か えてもその順 位に差 は生 じなか った。

鯉 〉 内臓〉外套 膜〉閉殻 筋〉殻

又,一 般に重金属等の解毒機能 を有す ると考え られ ている中腸 腺はRu-106の 濃縮 率が高.く,

軟 体部中重量で は7%弱 にす ぎない が,蓄 積放射能で は35%に 達 した 〔表2〕 。

表2ハ マグ リ軟体部に占める各部位 ・器官の重量比および放射能分配比
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b・ ・マグ 轍 体部か らの韻 ルテニ ウム ・ク ・・錯 体 〔P・ep'd-106R・Cl・ 〕および調製ニ

トロシル ・ルテニ ウム ・クロロ錯 体 〔prep'd-106RuNOClx〕 の40日 後 に おける排 出、率 は

前者 が61%,後 者 は56%で あ った。

生物学 的半減期(Tb1/i)を 計 算 す ると前者が,shortoompor£nt(Tl)7.7日,Middk…

component(T2)26・8日,Lσngoomponent(T3)2694日 で あ り,後 者 では(T1),(T2),

(T3)は そ れぞれ5,1日,25.1日,197.1日 で あった。ハ マグ リ各部位器 官よ りのRu-

106の 排 出率 は,大 きな濃縮値を示す中腸腺あ るいは鰯 部 で高 く75日 間に濃縮Ru-106

の60～70%を 排 出し,一 方比較的小 さな濃縮値 を示 す外套 膜,閉 殻筋 等の部位 か らのRu-

106排 出 は殆ん ど認め る事が 出来 なか った。 しか し同 じく海 水 と直接接触 し,濃 縮 値の小 さ

な殻部 は75日 間 に約50%のRu-106を 排 出 した。Who】eBody,軟 体部,お よ び殻よ り

のRu-106排 出についての化学形 による差は僅かであ った。

皿Ru-106錯 イ オ ン種 の 分 画 と 海水 中 にお け る 再 挙 動

Ru-106の 各化学形が海水中で形成する錯イオ ン種は二次元連続濾紙電気泳動法により分
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離可能であ った。prep'd-106RuNOCIx

は 海 水中で2陰 錯 イオ ン種(A1,A2),

中 性 錯イォ ン種N},1陽 錯 イオ ン種(C1)

の 荷 電状態の異な る4錯 イオ ン種の形成

を示 した。 〔図3-1,2,3〕 。 これ

ら錯イオ ン種の海水中 における存在率 は,

Ai;Aa:N:Ci=11x4:21:4

で あ った。海水 に添加 され た単 離錯 イオ

ン種 は常 にそれ よ りも(一〕極側 に泳 動する

錯イ オ ン種を形成 した。

即 ち陰錯 イオ ン種A1はprep'd-106RuNO-

CIxのA2,N,C韮 に相 当する錯 イオ ン

種を形成 した。又 陽錯 イオ ン種C1に は シ

ス型,ト ランス型 の形 成が認め られ た。

図3-1

図3-2

図3-3
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図3-1,2,3prep'd-106RuNOCIxの 二 次

元泳動図(3-2),お よ び同化学 形の水平濾

紙電気泳動図(3-1),と 各 試験管 中の放射

能濃度(3-3)

lVRu-106錯 イ オ ン 種 の 生 物 濃 縮

物質 あ るい は生 物によ るRu-106の 濃 縮 はその化 学形 および 卸ngの 程度 で異 な り,又 こ

のと き,そ れ らRu-106が 海 水中で形成す る錯 イオ ン種 の組成 は異 なった。 その結果,濃 縮

はRu-106の 錯 イオ ン種 と重要な 関連を有す ることが示 唆された。 そこで,錯 イオ ン種 と生

物 濃縮 について検討 した。 チ.ウ センハマグ リM膨 鰍 ㎞ 伽 惨 に よるP》d-106RuNOClx

4錯 体 の濃縮値 は,陽 錯 イオ ン種 が最大 であ り,陰 錯イオ ン種は最 も小 さい値 を示 した 〔図4〕 。

又,ヒ バ マタ属の一種Fμ 傭ε〃加o吻 ε(Z)伽)∫A9.を 用 いての同一個 体連続測定の結果 で も,

crude-106RuClx6錯 イ オ ン種(A1,A2,A3,N,C2,C1)の 濃 縮値 は,ほ ぼ錯 イオ ン種 の荷

電状 態 に対応 し,以 下に示 す様 に,陰 錯 イオ ン種よ り陽錯 イオ ン種へ と順次濃縮値 が増大 す る

結果を得 た 〔図5〕 。

C1>C2>N>A3>A2>A1

この とき,C1とA1の 濃 縮値の差 は約10倍 であ った。 この傾向は他の化学形即 ち,crude-

106RuNO(NO
3)x,あ るい はこれ ら化学 形 とはaging状 態 の全 く異な る,prep'd-106RuClx

preprd」06RuNO(NOρxそ してprep'd-106RuNOCIx,prep'd」196RuNO(NO2)x等 を分

離 して得 られ る錯イオ ン種 につ いて も同様 であ った。以上 の結果か ら陽錯 イオ ン種 の存在率 の
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高 い化 学形程,高 い濃縮値 となるこ とが予想 された。 即 ち再処理工場か ら沿岸海洋に放 出され

る106RuNO(NO3)x,106RuNO(NO2)x,そ して海洋中 で形成 され ると考え られ る106RuNO-

Clxの 錯 イオ ン種組成 は 〔1〕に述 べ る通 りであ り,そ の結果3化 学形の濃縮値 は次の通 りと推

定 された。

106RuNO(NO
3)x>106RuNOClx>106RuNO(NO2)x

こ の推定 は実験に より証 明され た 〔図6〕 。 これ らの結果 は海 水中で形成 される錯 イオ ン種を

知 る事 によ り,未 知化学形Ru-106の 生 物濃縮値 の予測が可能 である ことを示 唆 してい る。

V海 産 生 物 の 恥 一106濃 縮 傾 向

海藻は魚貝等他の海産生物よりも比較的高い濃縮値を示 した 〔表1〕 。又海藻のRu-106

濃縮値は緑藻,紅 藻,褐 藻で異なるが,そ れらの差違は海藻表面積よりもむしろ海藻表面の構成

成分によるものであろうと推定された。

本研究の結果か ら,あ らゆる海産生物に対 して最 も大 きい濃縮値を与えると考えられるprep'd-

106RuNOCIx陽 錯イオ ン種の値を用いて
,放 出口から5㎞ 地点で採集あるいは漁獲した海
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図6褐 藻 ヒ ジ キHゴ2読 如 ル3伽 θ に よ るprep'd-io6RuNO(NO3)x,

prep'd-106RuNOCIxお よ びprep'd」06RuNO(NO2)xの 濃 絡

産物 を 日常食 と して摂取 する場 合,そ れによ り受 け る人体消化管の年間被曝線量を試算 したと

ころ,そ の値 は9.73×10-4∬em/yearで あ った。

Vl再 処 理 廃 液 の 海 洋 放 出 に際 して の 提 言 げ

海洋放出時の3化 学形中,106RuNO(NO2)xの 生物濃縮値は最も低い。 しかし海水中で可溶

性錯体として挙動する比率が他の2化 学形に較べ高いことから,伺 一量を放出した場合海水中

の濃度も高 くなり又広域拡散す る。この点か ら放出時の化学形としては,海 洋に放出する際全

量の99%に 及ぷ沈澱を生ずる106RuClxを 考えるべきであり,そ の最終工程に曝気櫓を設け

海底土などと共に撹拝 し,沈 澱を吸着させ除去して後に放出する事が適切な方法 と考えられる。

可 要 約

LRu-106は 海水中でそれぞれの化学形に固有の錯イオン種を形成する。

2rRu≦106の 各化学形が海水中で形成する錯イオン種の組成はagi㎎ により変化する。

a'物 質ぺの吸着あるいぽ生物濃縮が化学形で異なり,又 同一化学形でも差違の生ずる原因は
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agingに よ るRu}106錯 イ オ ン種組 成の変化 にある。

Ru-106が 海 水申で形成 す る各錯 イオ ン種 は,単 離後海 水への 再添加 によ り他 の錯 イオ

ン種を形成 する。

錯 イオ ン種 の生物濃縮傾 向 は;

陽 錯 イオ ン種 〉中性 錯イオ ン種〉陰 錯 イオ ン種

の順で ある。

Ru-106の 海 洋中での存在 形で ある3化 学形 の生物濃 縮傾向は,

Io6RuNO(NO
3)x>106RuNOCIx>106RuNO(NO2)x

の 順 であ る。

海 水中におけ る錯イオ ン種組成を知 る事によ り,未 知化学 形Ru-106の 生物濃縮 値の予

測 が可能 で ある。

核燃 料再処 理工場に おけるRu-lo6の 海 洋放 出に当 っては,放 出化学形を106RuClxと

し,そ の最終工程 に曝気槽を 設置 して沈澱を除去 して後放出す ることが環境維持上最適で

あ ると考え られ る。
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審 査 結 果 の 要 旨

ルテ ニウム106(Ru-106)は 核 燃料再処理工場か ら沿岸海洋に放出され る液体放射性廃 棄

物で最も存在率 の高いとみなされる物質であ り,食 物連鎖を経て海産物を通 じて人体の受ける線量を

評価す る際に最 も注 目を要す る対象である。Ruは 自然 界には存在が稀であ り,又 化学挙 動の非常 に

複雑な元素であるので生物濃縮については研究例 が少 なく.報 告された結果 もまちまちで不明の点 が

多い。

本論文は まずRu-106の 海 水中における存在 状態を化学的および物理化学的に検討 し,化 学形

によ り海 水中でそれぞれ固有 の錯イ オン種 を形成 し,そ の錯 イオ ソ種の 組成はaglngに よ り変化す

ることを明 らか にした。従来 同じ化学形について非常にことな った生物 濃縮値が報告 されていたのは

このため と考え られる。ついで各 化学形が海水中で形成 する各錯イ オン種を二次元連続 濾紙電気泳動

法に より分取し,海 藻,二 枚貝,魚 類について海 水よ りの生物濃縮の実 験を行ない,錯 イ オン種に よ

って濃縮傾向には大きな差が あ り,陽 錯イオソ種〉中性 錯イ オソ種〉陰 錯イナソ種であることを 明ら

かに した。 さらに海洋 中でのRu-106の 存 在形 と考え られる3化 学形の生物濃縮傾 向はそのおの

おのが海水中で形成す る錯イオン種 の組成か ら判定すれば106RuNO(NO3)x>106RuNOCbl>

106R
uNO(NO2)と な る筈で あるが,こ れを実際の飼育実験 に より確 認した。 以上の結果か らRu

-106の 海洋放 出にあた っては
,凝 固沈澱性,海 水中で形成する各錯イオン種の生吻濃縮値 等を考

慮 して,放 出化学形を106RNClxと し,廃 液処理 の最終工程に曝気槽を設置 して海底土等の吸着剤

と共に曝気撹絆 し生ず る沈澱を除去 して放出することが最良であることを提言 した。

以上,本 論文は従 来不明であったルテ ニウム106の 海 水中の化学挙動 を明 らかにす る とともに,

そ れに ともな う生物濃縮の変化を人間の食用とす る水産生物 について実験 して多 くの新知 見を得,核

燃料再 処理工場 よ り海洋へ放出 され る放射性廃棄物の 水産物を通 じての人体への影響を評価す るのに

貴重 な基礎知 識を提供 し,さ らに放 出の:方法について有益 な提言を行なった ものであ り,審 査員一同

農学博士の学位 を与えるに充分 な価値を有 する と判 定した。
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