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研究成果の概要（和文）：福島第一原子力発電所事故によって飛散した放射性ストロンチウム90を金属酸化反応とラボ
オンバルブに基づくオンラインキレートカラム濃縮分離を組み合わせた高周波誘導結合プラズマ質量分析計により定量
した。この方法により、Sr-90に対して、100万倍以上の過剰な濃度で含まれている天然のZr-90などの同重体の影響を
除去できた。

研究成果の概要（英文）：Radioactive strontium-90 scattered by TEPCO fukushima daiich nuclear power plant 
accident was specifically quantified by conventional inductively coupled plasma quadrupole 
mass-spectrometry (ICP-QMS) preceded by on-line chelate column separation (based on lab-on-valve) and 
oxygen reaction (designated the cascade step). The proposed system overcomes the isobaric interference of 
Zr-90, whose soil concentration exceeds that of Sr-90 by more than six orders of magnitude. In addition, 
the system requires no ultimate mass spectrometry or radioactive Sr-90 standards.

研究分野： 分析化学
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１．研究開始当初の背景 
東京電力福島第一発電所（以下，原発と略

記）事故からの復旧は，日本の優先すべき課
題の一つである。しかし，未だ汚染状況が不
明瞭な 90Sr 等の核種 【90Sr： 骨肉腫（癌）
発症の原因物質】 の存在が，風評被害等の
要因となり，我々は，測定を通して住民の不
安を払拭しなければならない。 

γ 線核種の定量は，Ge 半導体検出器や NaI
検出器を用いて容易に測定できる。しかしな
がら，β 線核種である 90Sr の公定分析法（ミ
ルキング法）は，90Sr を分離して放射平衡を
待つために，分析時間が 1 ヵ月かかる。また，
放射性元素を計測する際は，その RI 標準溶
液が必要であり，放射線業務を行わない一般
の分析事業所では RI 取り扱いに規制を受け
るため，市民からの強い測定の要望に反して
分析が進まない。この点からも，緊急事態に
おいて一般分析事業所でも分析できる測定
手法が必要であった（文部科学省，研究開発
プラットフォーム委員会  先端計測分析技
術・機器開発小委員会（第 4 回），2011）。 
この課題に対して，震災前より質量分析

（ MS ）法の利用が試みられてきたが
(Chemistry and Analysis. of Nadionuclides, 
Wiley-VCH (2011))，加速器質量分析法（AMS）
や表面電離型質量分析法（TIMS）等の大型
MS の使用は，設備投資にかかる高額な費用
面から国内設置数も少なく，汎用的ではなか
った。 
その一方で，高周波誘導結合プラズマ質量

分析計（ICP-MS）は，ppt レベルの金属元素
の多元素同時定量や多検体連続分析に優れ
た汎用機器である。しかしながら，他の MS
と同様に，環境中の 90Sr を分析するためには
以下のような課題があった(Inorganic Mass 
Spectrometry, Wiley (2007))。 

 
（課題1） 過剰に含まれる同重体（90Zr）との分

離 
（課題2） 放射平衡（90Y との）における速度論 
（課題3） 検出感度が乏しい【必要感度→90Sr: 20 

Bq/kg = 4 ppq】 
そこで、本研究では『濃縮分離機構が異な

る手法を 2 つ以上連結させて試料濃度を飛躍
的に濃縮分離させるカスケード型濃縮分離法 
（高貝慶隆，分析化学(総合論文), in press 
(2012).） 』を応用して，これまで分析装置外
で行っていたカスケード型の濃縮分離を，装
置内にビルトインしてカスケード型濃縮分離
を自動的に行う ICP-MS の開発を試みること
とした。 

 
 

２．研究の目的 
本研究は，放射性ストロンチウム（90Sr）

分析に特化した高周波誘導結合プラズマ質
量分析（ICP-MS）システムを開発し，福島県
下の 90Sr汚染状態を解明することである。90Sr
の ICP-MS 分析において，最も困難な「同重

体分離」，「放射平衡」，「検出感度」の問題を，
「装置内酸化反応」と「カラム濃縮分離」を
カスケード型に配置することで解決し， 90Sr
標準溶液を使用しない誰もができる分析手
法を構築することが目的である。測定の自動
化により，分析の高速化，放射線防護，核種
の誤認識防止を同時に達成できることを目
標とする。 
 
３．研究の方法 
 本研究では，カスケード濃縮分離内蔵型
ICP-MS システム，すなわち，「装置内酸化反
応」と「カラム濃縮分離」を ICP-MS 装置内
でカスケード型に連結した測定システムを
完成させ，福島県の 90Sr 広域環境調査（土壌・
海底土・海水）を行うために、下記の 3 項目
を検討した。 
 
(1) カスケード濃縮分離内蔵型 ICP-MS 法の
諸条件最適化と環境要因の検証 
(2) 管理区域内における 90Sr 標準溶液を用
いた分析性能の検証 
(3) 福島県広域土壌ならびに海底土の分析
と汚染マップの作製 
 
 
４．研究成果 
(1) カスケード濃縮分離内蔵型 ICP-MS 法の
諸条件最適化と環境要因の検証 
装置の主要部 4 ヵ所の諸条件の検討を行っ

た。まず，① 試料処理においては，マイク
ロウェーブ分解装置を用いて，様々な条件で
土壌・海底土からの溶出・回収率の検討を行
った。その結果、良好な回収率で試料を分解
することができた。また，② オンラインカ
ラム濃縮では，濃縮倍率，他元素除去率を求
めた。その際に，試料分解液の酸濃度の影響，
ならびに，試料含有の大過剰な Ca，Fe 等の
元素，放射化学分析において誤認識の懸念が
ある放射性 Pb や Ba 等の元素の除去を詳細に
検討した。その結果、高濃度の他元素が含ま
れている場合でも良好な Sr 回収率が得られ
た。また，カラム充填剤の粒径，カラム長，
順送またはバックフラッシュの濃縮効果，耐
圧条件，繰り返し分析等を検討した。その結
果、順送・逆送のいずれにおいても可能であ
った。また、③ 装置内でのスペクトル干渉
除去では，これまでの知見を元に，ガスの種
類（O2及び N2O）とガス量の検討を行い、最
適値を算出した。安定同位体と放射性同位体
のピーク強度比を計測して，安定同位体
（88Sr）からマスバイアス補正した 90Sr の検
量線を作製することができた。④ 最終的に
全体を通して，標準土壌を使用して添加回収
実験を行った。他元素除去率，濃縮倍率，分
析感度，繰り返し再現性などを求め、良好な
結果が得られた。⑤ 実試料である土壌，海
水，海底土を分析し，環境要因が分析値に与
える影響を検証した。その結果、土壌や海底
土では分析値に弊害を与えなかった。土壌や



石灰岩中の過剰 Ca，Ba の影響も検討したが、
検討した試料では特段問題がなかった。 
 
(2) 管理区域内における 90Sr 標準溶液を用
いた分析性能の検証 

RI管理区域において 90Sr標準液を使用し*，
検出感度や公定法（ミルキング法）との比較
に関する検討を行った。放射性の同重体（90Sr，
90Y，90Zr）の除去率と 90Sr の検出下限値を求
めた。その結果、10 mL の試料導入時におけ
る検出下限値(3σ)は，土壌濃度で約 5 Bq/kg 
(重量濃度換算：0.9 pg/kg)，溶液濃度で約 3 
Bq/L(0.5 ppq)であった。*放射性同位体の取扱
いについては，日本原子力研究機構（JAEA）
の管理区域内で実施した。90Sr 高濃度汚染土
（福島県大熊町）を使用して，本法と公定法
を比較検証した。 
 
(3) 福島県広域土壌ならびに海底土の分析
と汚染マップの作製 
福島県内の比較的放射線量の高い 120 箇所

から採取した土壌試料を分析した。分析結果
から、90Sr 汚染マップの作成を行うことを計
画していたが、検出下限値 5 Bq/kg ではほと
んどの地域で検出されなかった（2 ヶ所にお
いて検出された）。言い換えるならば、閾値 5 
Bq/kg のレベルでの汚染は確認できなかった。
また，海底土に関しては，震災後に採取・保
管している海底土を用いて分析を行った。海
底土は，海洋研究開発機構が採取したものを
使用した。分析の結果、その海底土からは 90Sr
は検出されなかった。 
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