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砂糖ラジカル測定による東海村臨界事故の放射線被曝の推定
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The area of radiation exposure by the nuclear accident occurred at Tokai village in 1999 was estimated by the ESR
measurement of 95 household sugar samples collected from the accident area. These samples were roughly classiˆed into
three types of sugar, ˆne white sugar, ˆne brown sugar and coarse brown sugar. The control ˆne white sugar showed no
radical in the ESR spectrum, while those of ˆne brown sugar and coarse brown sugar showed the presence of a small
amount of radicals. It was also shown that, among these three kinds of sugar, the radical concentration of ˆne white su-
gar sampled from wooden houses at the area similar to each other did not vary much with the samples, while those of
ˆne brown sugar and coarse brown sugar varied to a considerable extent. Thus, the ˆne white sugar is considered to be
more suitable for the estimation of the level of radiation exposure. The radical concentration of each ˆne white sugar
sample was plotted against the distance from the site of the nuclear accident with a correction of the diŠerence in the
shielding eŠect between concrete houses and wooden houses. The samples obtained at more than 2 km north of the site
of nuclear accident showed no ESR spectral signal to a detectable extent. On the other hand, the ESR spectra were ob-
served from the samples obtained within 10 km south and 4 km west of the accident site. These results suggest that the
radiation exposure by the contaminant blown by the northeast wind blowing on the day of the accident may occur at the
south and west areas.
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緒 言

1999年 9月 30日に東海村ウラン加工施設におい

て日本で初の臨界事故が発生した．10月 1日に

は，原子力事故の重大さの目安である「国際原子力

事象評価尺度」（INES）の暫定値として，科学技術

庁はこの事故を「レベル 4」と発表した．また，こ

の事故はこれまでに世界で発生した臨界事故と比べ

ても最大の部類に入るということも報道された．1)

推定値によると，350 m圏内の住民は，110―1.4ミ

リシーベルト（mSv）の被曝をし，避難地域の外側

の 350―420 m付近の住民も，臨界が終わった時点

までに，被爆量は 1 mSvを超えていた可能性があ

ると言われているが，正確な量は不明である．

一方，我々はかねてより，低温プラズマ化学（低

圧気体の放電によって得られる弱電離気体の化学）

を利用する医薬学的応用に関する研究を行ってきて

いる．2―14)その一連の研究において，プラズマ表面

処理の分子機構を解析するため，種々の分子構造を

持つ有機高分子（天然高分子を含む）へプラズマ照

射し，生成する複数の難解な表面フリーラジカル種

の構造，生成機構及び反応特性などを ESRスペク

トル測定とそのシミュレーションを駆使した詳細な

解析によって明らかにしてきた．15―27)一般に有機

ラジカルは空気にさらすと，空気中の酸素と反応

し，パーオキシラジカルを経て消失するが，結晶性

の単糖類（ブドウ糖や果糖）及び二糖類（砂糖）に

生成するプラズマ誘起ラジカルは空気中においても

長期間安定に存在することを見い出している．この

事実は，プラズマ照射反応の特徴の 1つは表面反応

であるが，糖類の強い分子間水素結合のため，酸素

が糖の結晶性表面層内部に拡散するのが困難である
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Fig. 1. Representative ESR Spectra Observed with Household Sugar Samples
A: ˆne white sugar and ˆne brown sugar, B: coarse brown sugar.
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ためと考えられる．また，糖類のラジカルは，糖類へ

の種々の放射線照射によっても生成することは良く

知られている．28)事実，中島らは放射線被曝時の放

射線線量計として，高分子をはじめ種々の化合物に

ついて放射線量と生成ラジカル量との関係について

検討しており，糖類の有用性も報告している．29―32)

かかる背景より，我々は臨界事故現場付近の住民

より，事故発生日から 10日以内に提供された住居

内の砂糖について，その ESRスペクトルを測定

し，観測されたスペクトル強度と事故現場からの距

離，家屋の材質を考慮し，放射能の拡散に伴う放射

線被曝を推定した．

実 験 の 部

1. 試料 茨城県東海村周辺の住民より提供さ

れた 95検体の砂糖は，そのまま ESR測定用試料と

して用いた．また，ブランクとして岐阜地区で市販

の砂糖についても同様にそのまま測定した．

2. ESRスペクトル測定 試料約 300 mgを

ESRチューブに入れ，密栓をした．ESRスペクト

ルは，JES-RE1X（日本電子株）を用い，磁場変調

100 kHz，磁場変調幅 1.25 mT，マイクロ波出力 5

mW，時定数 0.03秒，掃引時間 4分，磁場掃引幅

15 mTにて測定した．スペクトル強度は，観測さ

れたスペクトルを 2回積分することにより求めた．

また，ラジカル量（スピン数）は 1,1-diphenyl-2-

picrylhydrazyl (DPPH）を混入した polymethylme-

thacrylate (PMMA）を用いて検量線を作成し，観

測されたスペクトルを 2回積分し，その積分値との

比較により算出した．

なお，今回の ESRスペクトルの測定は，ラジカ

ルの構造解析のためでなく，ラジカルの検出及びラ

ジカル量の地域的比較を目的としているため，正常

な測定条件に比して高出力の変調マイクロ波を用い

て測定した．その結果，いずれも飽和スペクトルと

なっているが，すべて同一条件下での測定であるの

で，スペクトル強度は互いに比較可能である．

結 果・考 察

1. 砂糖試料の ESRスペクトル 東海村及び

その周辺の住民より提供された砂糖試料 95検体に

ついて，ESRスペクトル測定を実施した．Fig. 1

は，観測された代表的な砂糖のラジカルの ESRス

ペクトルである．大部分の試料は，Fig. 1Aに示し

たブロードな一重線スペクトル（DHmsl＝2.67 mT）

であったが，一部の粒子の粗い試料においては，

Fig. 1Bに示したように，より線幅の狭い一重線ス

ペクトル（DHmsl＝1.29 mT）が観測された．提供

試料は，白砂糖，三温糖，粗目糖の三種類に分けら

れた．Table 1に示すように，ブランクの白砂糖は

検出範囲内においてラジカルが観測されなかったの

に対し，三温糖，粗目糖においてはラジカルが観測

され，粗目糖に最も多くのラジカルが含まれている

ことが示された．

したがって，三温糖及び粗目糖については，Ta-

ble 1の試料の値を差し引いて，同一地区における

ラジカル量のばらつきについて検討を行った．その

結果，例えば，ある地区では 1.0―7.7×1012 spin

numbers/gの範囲のラジカル量が観測され，ラジカ

ル量に大きなばらつきが認められた．このようなば

らつきの原因として，家屋の材質及び砂糖の種類

（放射線に対する感受性の違い）による影響が考え
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Table 1. Radical Concentration of Commercial Sugars

試 料 ラジカル量（×1013 spin numbers/g)

白砂糖 ―

三温糖 0.80
粗目糖 2.19

Table 2. Radical Concentration of Sugar Sampled from
Wooden Houses of the Same Area

地 区
ラジカル量（×1013 spin numbers/g)

白砂糖 三温糖

A 0.62 0.11

0.63 0.77

B 0.79 0.53
0.86 1.00

Fig. 2. Plots of Corrected Radical Concentration (Arbitrary Units) of Various Areas against the Distance from the Site of the
Nuclear Accident
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られた．まず，同一地区の木造家屋について，砂糖

の種類によるラジカル量の差異について検討した．

Table 2は，その結果である．試料は白砂糖と三温

糖である．白砂糖については A地区，B地区とも

に 10％程度の誤差であるのに対し，三温糖では大

きく値が異なっていた．同様な傾向は他の地区にお

いても認められた．このように三温糖において大き

なばらつきが見られる理由としては，三温糖は品質

にばらつきがあり，かつ白砂糖に比べて吸湿性が高

く，ラジカル量が外的条件に影響を受けやすいため

と考えられる．したがって，以下の検討においては

白砂糖の結果についてのみ検討を行った．

2. 事故現場の距離とラジカル量 砂糖は室内

にあるので，外部からの放射線は建物の遮蔽効果に

よって弱められる．g放射線は 5 cm厚の通常のコ

ンクリートによりその 50％が遮蔽され，木材では

50％遮蔽するためには 20 cmの厚さが必要である

ことが知られている．33)実際の家屋では，個々に壁

の厚みには差異があるが，コンクリート家屋，木造

家屋ともに壁の厚さを 5 cmと仮定して計算する

と，コンクリート家屋の方が約 1.6倍遮蔽効果が大

きくなる．かかる遮蔽効果を考慮してコンクリート

家屋の結果を木造家屋の値に補正し，地区毎にラジ

カル量の平均値を求め，事故現場からの距離でプロ

ットした．Fig. 2はその結果であり，ブロックの高

さは相対的なラジカル量を表している．また，円の

中央が事故現場であり，事故当日は北東の風が吹い

ていたことが試料提供者の手紙により解っている．

Fig. 2から明らかなように，半径 2 km以内で

は，事故現場の東側を除く全方角においてラジカル

が観測され，特に南側において大きな値を示した．

また，東側の地区で検出範囲内においてラジカルが
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Fig. 3. g-Ray Dose Equivalent Rate (mSv/h) around the Site
of the Nuclear Accident on that Day

These data were cited from the web page of Tokai Village (http://
www.net-ibaraki.ne.jp/as-tokai/koho06.htm).
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観測されなかったのは，これらの地区は市街地の住

宅密集地区であり，放射線が複数の家屋を通過する

ために，放射線量が減少したと推測される．また，

Fig. 3はインターネットの「広報とうかい」の web

サイトで公開された事故当時の事故現場周辺 g線量

当量率測定値である．事故現場の南西部分が特に高

い値を示しており，北東部では小さな値を示してい

る．この結果は，Fig. 2の南部において特に大きな

ラジカル量が示された結果と良く符合している．ま

た，東部においてラジカルが検出範囲内において観

測されなかったことは，地理的条件に加え，北東に

おいて放射線量が少ないことも関与していると考え

られる．

事故現場より 2 km以上離れると，北部及び北東

部では検出範囲内においてラジカルは観測されなか

った．西部では約 4 km離れたところでも，事故現

場付近の約 70％のラジカルが観測された．しかし，

4 km以西の試料は得られなかったため，それより

遠方のラジカル量の分布は不明である．南東部では

約 4 kmの所では約半分に減少しているが，南側に

ついては，事故現場より 6 km離れた地点において

も事故現場付近の約 90％, 7 kmの所で約 70％とか

なり広い範囲でラジカルが観測された．しかしなが

ら，南側においても 10 kmを超える所からは，検

出範囲内においてラジカルは観測されなかった．こ

れらの結果から明らかなように，被曝したと考えら

れる地域は事故現場からの距離に依存するのではな

く，事故現場の南及び西側の地区であることが示さ

れた．当日の風が北東からの風であったことを考え

ると，放射線の被曝は風向きと密接に関係してお

り，事故現場からの放射性物質などが風に運ばれ，

これらの地域において放射能汚染を起こしたと推測

される．

結 論

本調査研究は，我々がこれまでに取り組んできた

低温プラズマ化学の医薬学的応用を目指した一連の

研究の中で，単糖及び二糖類に生成するラジカルが

空気中においても長期間安定に存在するという知見

を基に，東海村での臨界事故による周辺地域への放

射線被曝状況について，砂糖に生成するラジカル量

比を利用して検討を試みたものである．

今回送付された試料には大きく分けて，3種類の

砂糖があったが，白砂糖がブランクの試料において

ラジカルが観測されず，かつ，同一地区の同じ材質

の建物から集められた試料ではラジカル量のばらつ

きが小さく，測定試料に適していることが解った．

また，建物の材質の違いによる遮蔽効果を考慮し

て，事故現場を中心にラジカル量をプロットしたと

ころ，半径 2 km以上の北部では，検出範囲内にお

いてラジカルが観測されないのに対し，南部及び西

部では広い範囲において，特に南部では 10 km圏

においてもラジカルが観測された．このラジカルの

分布は，事故当時，北東からの風が吹いていたた

め，放射性物質が風に運ばれ，これらの地域に広ま

ったものと推定される．

本調査研究により，砂糖の放射線線量計としての

有用性が確認されるとともに，放射線被曝した可能

性のある地域は，事故当時の風下にあたる地域であ

ることなどが明らかになった．
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