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研究成果の概要（和文）：放射性試料中のアクチノイド及び放射性ストロンチウムに対する安全な分析法を構築
するため、簡易な分析システムであるキャピラリー電気泳動法（CE）やポリアクリルアミドゲル電気泳動法
（PAGE）などの電気泳動分離場を基盤とする精密分離-超高感度検出-回収法を開発した。超高感度検出に必要な
CEやPAGEで機能する蛍光性試薬（蛍光プローブ）の開発において、これまでになかったネプツニウムイオン及び
ストロンチウムイオン検出用蛍光プローブを開発するとともに、放射性試料の分析に適用可能な精密分離回収法
の開発に成功した。

研究成果の概要（英文）：Precise separation and fraction collection method with highly sensitive 
detection for actinide ions and radioactive strontium ions in radioactive samples by way of 
capillary electrophoresis (CE) and polyacrylamide gel electrophoresis (PAGE) was developed. We 
designed emissive probes for the detection of neptunium ions and strontium ions that functions in CE
 and PAGE, and have developed a precise separation and fraction collection method that can be 
applied to the analysis of radioactive samples.

研究分野： 分析化学，放射化学分析

キーワード： キャピラリー電気泳動法　ポリアクリルアミドゲル電気泳動法　アクチノイドイオン　放射性ストロン
チウムイオン　高感度検出-精密分離回収　簡易・迅速スクリーニング　蛍光プローブ　化学ライブラリ
ー
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研究成果の学術的意義や社会的意義
福島第一原子力発電所の事故以降、放射性物質に対する分析ニーズが高まる中で、本研究成果は、放射性試料中
のアクチノイド及び放射性ストロンチウムに対する安全・簡易・迅速な新しい分析法の基盤となる技術を提供す
るものである。本研究では、電気泳動分離場で機能するネプツニウムイオン及びストロンチウムイオン検出用蛍
光プローブを開発するとともに、従来技術では困難であった精密分離回収法の開発に成功した。本研究において
開発した精密分離回収法は、当初目的とした放射性試料のほか、DNAアプタマーなどの診断薬や治療薬としての
応用が期待されている物質にも適用可能であることを実証し、幅広い分野への応用が期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
福島第一原子力発電所の事故以降、環境試料のモニタリングや放射性廃棄物の分析など、放射

性物質に対する分析ニーズが高まっている。アクチノイド（An）は長半減期核種が多く、放射性
ストロンチウム（Sr）の Sr-90 は発生量が多いため、廃棄物の処分安全評価において重要な核種
である。従来の分析法では、様々な共存核種や元素から目的となる極微量の An や放射性 Sr を
抽出クロマトグラフィー等により手作業で化学分離した後、質量分析または放射線測定してお
り、分離から測定まで数日～数週間を要することもある。特に、共存核種の影響により放射線量
の高い試料では、被ばくリスクが高く、作業環境も限られ、煩雑な操作は困難なため、遠隔・自
動化が可能な安全・簡易・迅速な新しい分析法の開発が急務である。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、放射性試料中の An 及び放射性 Sr に対する安全な分析法を構築するため、

極少量（nL～L 程度）の試料を用いて非常に高効率に短時間で金属イオンを分離可能なことか
ら被ばくリスクの低減が見込めるキャピラリー電気泳動法（CE）やポリアクリルアミドゲル電
気泳動法（PAGE）を基盤として、精密分離-超高感度検出-回収法を確立することである。このう
ち、CE では、汎用の吸光検出（検出限界 ppm レベル）と比較して ppb～サブ ppt レベルの高感
度化が見込めるレーザー励起蛍光検出（LIF）を用いることにより、極少試料中の金属イオンの
高感度検出を可能にし、共存核種（137Cs 等）に起因する被ばくリスクを低減することを期待し
た。また、PAGE では、ゲルによる分子ふるい効果とともに、ゲル細孔中での水溶媒がバルク水
と異なる効果を及ぼす可能性があるため、CE のような自由溶液と異なる分離挙動を発現した新
しい分離回収が可能になることを期待した。CE や PAGE で ppt レベルの金属イオンを検出する
ためには、電気泳動分離場で機能する金属イオン検出用蛍光性試薬（蛍光プローブ）が必要であ
る。そこで、本研究では以下の項目を検討した。 
(1)これまでに蛍光プローブが未開発であった An のうち Np イオン（NpO2

+、NpO2
2+）及び Sr イ

オン（Sr2+）を対象として、蛍光プローブを開発するため、基本骨格のうち、金属イオンに対
する検出選択性を左右する金属イオン結合部位を探索した。 

(2)CE や PAGE で ppt レベルの金属イオンに対する超高感度検出を実現するには、蛍光プロー
ブに由来する極微量の不純物を抑制することが必須の課題であった。そこで、蛍光プローブを
高純度に精製するための精密分離回収技術を開発した。 

 
３．研究の方法 
(1)Np 及び Sr イオン用蛍光プローブの開発 
蛍光プローブの基本骨格のうち、金属イオンに対する検出選択性を左右する金属イオン結合

部位には、電気泳動中に結合が切断されない強い安定性が求められ、4 座平面型、6～8 座環状型
及び非環状型の配位骨格を候補とした（Fig.1）。An のうち Np イオン（NpO2

+、NpO2
2+）及び Sr

イオン（Sr2+）を対象として、金属イオン
結合部位を探索するため、対象の金属イ
オンに対して、電気泳動図を取得し、高
感度検出のための蛍光部位が機能する泳
動液の液性（緩衝液の濃度、pH 等）の範
囲において、検出性能を確認した。探索
した金属イオン結合部位の中から検出性
能の高い金属イオン結合部位を選定し、
選定した金属イオン結合部位と蛍光部位
を反応させて、蛍光プローブを合成した。
合成した蛍光プローブに対して、重金属
イオンに起因する蛍光部位の消光の程度
を調査することにより、蛍光プローブと
しての検出性能を確認した。 
 
(2)精密分離回収技術の開発 

CE や PAGE で ppt レベルの金属イオンの超高感度検出を実現するには、蛍光プローブに由来
する極微量の不純物を抑制することが必須の課題であった。そこで、不純物を除去し、蛍光プロ
ーブを高純度に精製するための精密分離回収技術を開発するため、非常に高い分離能力を有す
る CE を活用することを発想した。極少試料量（nL レベル）で分析が可能な CE の利点は、L
レベルの蛍光プローブ溶液の精製を目的とする場合には難点となることから、注入量をL レベ
ルまで増量可能な条件を検討した。 
 
 
 

Fig.1 蛍光プローブの配位骨格の候補 



４．研究成果 
(1)Np 及び Sr イオン用蛍光プローブの開発 

本研究において開発を進めている蛍光プローブの基本骨格を Fig.2 に示す。An のうち Np イオ
ン（NpO2

+、NpO2
2+）及び Sr イオン（Sr2+）を対象として、Fig.1 に示した L1～L8 の配位骨格（化

学ライブラリー）を候補として、金属イオン結合部位を探索した。その結果、Np イオン（NpO2
+、

NpO2
2+）に対しては、4 座平面型（L1）の配位骨格が有

効であることがわかった。また、Sr イオン（Sr2+）に対
しては、8 座大環状型（L8）の配位骨格が適用可能であ
ることがわかった。金属イオンに対する検出選択性に
は、電気泳動中の金属イオン-プローブ錯体の速度論的
安定性（解離不活性であること）が寄与しており、本研
究成果において Np 及び Sr 錯体においても解離反応速
度が関係していると考察した。Np イオンについては、
CE では検出が難しく、PAGE で検出することができた。
このような違いが生じた原因は解明できていないが、
今後調査していきたい。 
 
(2)精密分離回収技術の開発 
合成した蛍光プローブにわずかに含まれる不純物が、金属イオンの超高感度検出の妨害とな

るため不純物の除去を試みたが、従来技術のクロマトグラフィーでは分離能力が不足し、除去不
可能であることがわかった。そこで、非常に高い分離能力を有する CE を活用して蛍光プローブ
を精製することを発想し、オンキャピラリー濃縮法を応用して注入量をL レベルまで増量する
技術を確立することに成功した。開発した精密分離回収技術の適用例を Fig.3 に示す。本技術の
適用により、極微量の不純物が除去され、高純度化が可能となった。これにより、放射性試料中
の金属イオンの分析に必要となる蛍光プローブを精製できる手法（精密分離回収技術）を開発す
ることができた。本研究において開発した精密分離回収技術は、従来のクロマトグラフィーでは
達成不可能な非常に高
い分離能力を有してお
り、放射性試料中の放射
性核種（An 及び放射性
Sr）の分離回収に適用す
ることも可能である。ま
た、当初目的とした放射
性試料のほか、DNA アプ
タマーなど診断薬や治
療薬としての応用が期
待されている物質にも
適用可能であることを
実証し、幅広い分野への
応用が期待できる。 

 
以上のように、本研究では CE 及び PAGE で機能する Np イオン及び Sr イオン検出用蛍光プ

ローブを開発するための配位骨格の探索を行うとともに、分析に必要となる精密分離回収技術
の開発に成功した。本研究で開発した精密分離回収技術は、本研究を遂行する過程で発生した課
題を解決するために新たに発想したものであり、当初目的とした分野への適用のほか、幅広い分
野への応用が期待できる技術である。 

0

1000

2000

3000

4000

5 6 7 8 9 10

R
FU

Migration time/min

0

50

100

5 6 7 8 9 10

R
FU

Time/min

Impurities

(A)

0

1000

2000

3000

4000

5 6 7 8 9 10

R
FU

Time / min

0

50

100

5 6 7 8 9 10
R

FU
Time / min

(b) 精製後
純度 : 99.1%

4000

3000

1000

2000R
FU

0

6 7 8 10

(B)

Migration time/min

Time/min
9

100

50

0
R

FU
5

5 6 7 8 9 1
0
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Fig.2 蛍光プローブの基本骨格 
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