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1. 研究目的 

放射性核種分析方法の妥当性を確認するためには、多様な測定・分析方法が持つ不確かさ
の把握等の技術的知見を計画的かつ効率的に蓄積する必要がある。また、廃棄物等からの核
種浸出挙動を把握し、環境中での核種移行現象を科学的に理解するためには、放射性核種の
化学形態、溶解度等の定量評価に関する知見を蓄積する必要がある。 

本研究では、性状が様々な試料に含まれる長半減期放射性核種等の分析について、複雑な
多段階処理等を考慮しても、十分な信頼性が確保された結果であることを確認するための
科学的・技術的知見を蓄積するとともに、最新分析技術を活用して放射性核種の化学形態等
の定量評価に関する実験データを取得する。 
 
2. 研究内容 

放射性核種分析は、試料の採取・特性評価、試料からの対象核種の溶解等の前処理、濃縮、
化学分離、測定等の要素技術から構成される。本研究は、これら要素技術に関する既往知見
を基に、性状が様々な試料に含まれる長半減期放射性核種等（α核種、放射化核種等）の分
析方法に関する実験的研究を実施し、各要素技術の信頼性確保に係る技術的留意点を抽出
した。また、それぞれの要素技術の特徴を踏まえた上で、放射性核種分析方法に係る適用範
囲や分析精度を整理するとともに、精度向上等のために必要な技術的課題を抽出した。分析
においては、各元素（核種）の化学形態並びに化学平衡論及び速度論的現象を考慮し、これ
らに依存するメカニズムを理解することで、多様な試料に対する分析の信頼性の更なる向
上を目指すとともに、放射性核種の化学形態等の定量評価に関するデータ取得方法を検討
した。 
 
3. 実施方法 

3.1 試料の採取・前処理方法の検討 

性状が様々な試料に含まれる長半減期放射性核種等の分析では、適切な試料の採取及び
溶解等の前処理方法を検討する必要がある。当該核種を含む環境試料等を用いて、各試料及
び測定対象元素の特性を踏まえ、適切な前処理の手順と条件を検討した。 
 
3.2 濃縮・化学分離方法の検討 

試料及び測定対象元素の特性を踏まえ、適切な前処理方法によって溶液化した試料を用
いて、精密な測定を実施するためには、測定対象元素を化学的に分離し、濃度が薄い場合は
濃縮する必要がある。長半減期放射性核種の 79Se を分析するための濃縮・化学分離方法を
検討した。 
 
3.3 核種分析方法の検討 

比放射能が低い長半減期核種の分析では、放射線計測を用いるよりも、信号強度が原子数



に比例する分析方法である蛍光 X 線分析及び誘導結合プラズマ質量分析法（ICP-MS）の方
が有効である。このうち、ICP-MS は高感度で精密な分析方法として極めて有効であるが、
初めから精密な分析ができるわけではなく、試料に含まれる元素を大まかに把握する必要
がある。このような精密分析を実施するための試料選別や分析の戦略を検討するためのス
クリーニング分析として蛍光 X 線分析が適している。また、同位体比を精密に分析するた
めには表面電離型質量分析法（TIMS）及び多重検出器型 ICP-MS（MC-ICP-MS）が適し
ている。本研究では、長半減期核種である 135Cs、129I、U 等が含まれている環境試料等を用
いて同位体比等を精密分析するための実験的検討を行った。 

また、廃止措置の本格化に伴い、ケーブルも今後クリアランスの対象物になると予想され、
ケーブルがクリアランス対象物となった際、放射能濃度評価で留意すべき核種に 63Ni があ
る。63Ni の放射能濃度は、実測の他にケーブルの使用履歴に基づく放射化計算によって求め
る場合がある。しかし、熱中性子領域の 63Cu(n, p)63Ni の反応断面積は、評価済核データラ
イブラリ間で違いがみられる。本研究では、実験的に 63Cu(n, p)63Ni の反応断面積を求める
ために、国立研究開発法人日本原子力研究開発機構 JRR-3 炉を利用した中性子放射化分析
を実施し、放射能濃度評価精度の検討を行った。 
 
3.4 化学形態及び溶解度の定量方法の検討 

瓦礫やスラッジ等の固体廃棄物の変質及び溶出により汚染水中で生成する微小なコロイ
ド状物質は不安定であるため、コロイド状物質をその状態を維持したまま特性を評価する
ための直接分析方法として単一粒子 ICP-MS 技術の適用性を検討した。また、固体試料の
化学形態定量方法については、レーザーアブレーション分子同位体分光法による検討を実
施した。さらに、ゼオライト土のうの特性評価については、ゼオライトへの溶質吸着特性や
分散凝集動態を理解するために重要な表面荷電特性測定実験を行い、また、ゼオライトの加
熱処理における Cs 揮発開始温度の測定方法に係る実験的検討を行った。 
 
4. 研究実施分担 

項目 甲 乙 丙 丁 戊 己 

(1) 試料の採取・前処理方法の検討 ○ ◎  〇   
(2) 濃縮・化学分離方法の検討 ◎ 〇  ○   
(3) 核種分析方法の検討       
 予備分析・U 等の実験 ○    ◎  
 元素組成・同位体分析（TIMS） ○   ◎   
 元素組成・同位体分析（ICP-MS） ○ 〇 ◎    
 微小部分析 ○ ◎     
(4) 化学形態及び溶解度の定量方法の検討 ◎  ○ ○  ◎ 
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6. 研究実施工程 

年 度 
項 目 

令和４年度 令和５年度 令和６年度 

(1) 試料の採取・前処理方法の検討 
① 試料採取 
② 前処理実験 

            

(2) 濃縮・化学分離方法の検討 
① 濃縮分離実験 

            

(3) 核種分析方法の検討             



① MC-ICP-MS の改良・基礎デ
ータの取得 

② 分析実験 
(4) 化学形態及び溶解度の定量

方法の検討 
① 分光分析実験装置等の整備・

基礎データの取得 
② 分析方法の検討 
③ 分析実験 

            

 
7. 成果概要 

7.1 試料の採取・前処理方法の検討 

土壌中のセシウム同位体分析のための土壌試料の採取及び前処理方法について、適切な
前処理の手順と条件を見いだし、査読論文として公表した(1)。 

Pu 及び Am 含有試料の溶解方法について様々な方法を比較することでそれらの特徴を把
握するとともに、課題を抽出した(2)。 

 
7.2 濃縮・化学分離方法の検討 

長半減期放射性核種の 79Se を分析するために必要な標準物質を独自に合成し、値付けす
ることを最終目的とした研究において、高エネルギー電子線照射(光核反応)による 79Se の
合成方法の見通しが得られ、合成した 79Se を化学分離するためのスキームを作成した。今
後の課題としては、79Se の合成方法及び生成した極微量の 79Se を効率的に精製する化学分
離方法の確立並びに放射線計測及び質量分析により 79Se 濃度を決定することが挙げられる。 

 
7.3 核種分析方法の検討 

蛍光 X 線分析による溶液中ウランのスクリーニング測定方法については、市販品及び独
自に調製したウラン選択的吸着剤を用いた簡便な測定方法を開発し、現場測定に適用でき
る見込みが得られた。 

土壌中セシウム同位体比分析法については、グローバルフォールアウトと 1F 事故に由来
する放射性セシウムの混合割合に係る成果を査読論文に取りまとめ(3)、また、１F 事故以前
に日本で採取された土壌試料の 135Cs/137Cs 比を初めて測定した(4)。 

TIMS によるウラン同位体比分析法については、異なるモードでの測定値の違いに気づ
き、その違いを解消する方法を見いだし、成果を査読論文として公表した(5)。 

MC-ICP-MS によるウラン同位体比分析法については、質量スペクトル干渉の低減に成
功し、環境中に放出されたウランの起源識別における MC-ICP-MS の有用性を確認し(6)、
査読論文として公表した(7)。 



コリジョン・リアクションセル搭載 MC-ICP-MS（MS/MS MC-ICP-MS）による高感度
129I 測定法については、129I と同質量数の 129Xe が測定を妨害する度合いを低減することに
成功するとともに、新たな課題を抽出した(8)。 

クリアランス対象物の放射能濃度評価精度の検討については、国立研究開発法人日本原
子力研究開発機構の JRR-3 HR-1 にて中性子照射試験を実施し、照射キャプセル内における
熱中性子フルエンス率の分布を評価し、熱中性子フルエンス率がキャプセル上部から下部
にかけて 6～8%減少している傾向を得た。また、熱中性子フルエンス率の算術平均値は、
6.79×1013 であり、JRR-3 HR-1 の熱中性子フルエンス率の最大値の公称値（9.6×1013）と
比較して概ね同程度の値であった。今回得られた成果については、今後同設備を利用して実
施予定のケーブルを対象とした放射能濃度評価精度に係る中性子放射化試験に活用する(9)。 

 
7.4 化学形態及び溶解度の定量方法の検討 

単一粒子 ICP-MS による Zr コロイドの定量方法については、単一の Zr コロイド粒子中
の 3 種類の Zr 同位体を同時検出することに成功した。 

固体試料のレーザーアブレーション分子同位体分光装置による化学形態定量方法につい
ては、3 種類の鉄化合物を用いて検討し、Fe-O 結合の発光の有無を確認した。このような
発光現象を化学形態定量法に適用するためには、発光強度の濃度依存性等の課題を検討す
る必要がある。 

ゼオライト土のうの特性評価については、東京電力福島第一原子力発電所での汚染水対
策に用いられたゼオライトのゼータ電位及びセシウムイオン交換特性に係る実験的検討を
行い、溶質吸着特性や分散凝集動態を理解するために必要なデータを取得した(10)。また、同
じゼオライト試料を用いて、熱重量示差熱分析／誘導結合プラズマ質量分析法（TG-
DTA/ICP-MS）によるゼオライト中吸着 Cs の揮発過程の測定方法を独自に開発すること
で、加熱処理における Cs 揮発開始温度の取得に成功した(11)。 
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