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研究成果の概要（和文）：2011年3月に起きた東京電力福島第一原子力発電所の事故により、大量の放射性物質
が環境中に放出された。事故後すぐに様々な放射能測定が実施されたが、どのような化学形態で放射性物質が放
出されたのか、放出形態に繋がる炉内環境の情報を引き出すことのできる、Sr-90やPu同位体などの微量放射能
の報告はほとんど無かった。本研究では、SrやPuの迅速分離法の開発と、それを用いた環境中のこれらの元素の
定量を実施した。それを通して、炉内から放出された放射性核種の大気浮遊塵への吸着特性を明らかにした。ま
た、炉内から放出された不溶性の放射性粒子の生成過程について調べ、事故時の炉内状況に制約を加えることが
できた。

研究成果の概要（英文）：Large amounts of radioactive nuclides were released into the environment by 
the accident of FDNPP. Many researchers reported radioactivities in the environment and distribution
 of radioactive nuclides was investigated. However, trace nuclides such as Sr-90 and Pu isotopes 
have been very limited. Detail reactor circumstance (such as fuel temperature) and chemical forms of
 released nuclides can be investigated from these elements. In this work, we successfully developed 
a new rapid analysis methods for these nuclides and investigated distribution and time change of 
these nuclides for aerosol, seawater and soil samples. We also investigated absorption process of 
these nuclides for aerosols using aerosol generation system connected fission product generation 
chamber. From these studies, we discussed the detail reactor circumstance in the initial stage of 
the accident. 

研究分野： 放射化学
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１．研究開始当初の背景 
2011 年 3 月 11 日の東北地方を襲った巨大

津波による福島第一原子力発電所の核燃料
物質の溶融、水素爆発事故により原子炉内の
多種多量の核分裂生成物や核燃料物質が環
境中に放出された。原子力事故においてもっ
とも注目される放射性セシウム（134Cs, 137Cs）
もまた、大量に放出されたことが知られてお
り、原子力安全委員会が発表した放出放射能
総量の推定的試算値は 137Cs が 1.2×1016Bq で，
実に 11 kg 余りである。 
これらの放射性セシウムの中には、かなり

の量の粒子状のものが存在していると考え
られる。研究開始時にも、フィルター上に採
取した大気試料（大気浮遊塵）や土壌試料で
は、酸などに溶出しない成分が知られていた。
このような粒子状の放射性セシウムがどの
程度存在しているのかについては全く不明
であった。また、放射性セシウム以外の放射
性核種については粒子状か否かについては
検討もされていない。汚染された地域では、
汚染土壌を生活圏から隔離することが行わ
れているが、隔離されたもの及び隔離し切れ
ないものの環境動態を予測するために、放射
性セシウム以外のものについても「A4-7 化学
形態班」と連携し、化学的状態の情報に加え
物理的存在状態（粒子状か否か、粒子状であ
る場合の放射性核種を保持している粒子の
正体）調べることで存在状態を明らかにし、
それぞれに適した分析法を確立し、系統的測
定を行う必要がある。 
 
２．研究の目的 
東京電力福島第一原子力発電所の事故に

起因する、環境中の放射性核種の分析には多
くの課題がある。たとえば、90Sr や 238Pu、
239-240Pu の定量法は、時間がかかり熟練を要
する多段階の化学処理であるため、新しい手
法を取り入れた簡便で再現性の高いスキー
ムを開発する必要がある。また、広域の放射
性核種の動態解析や事故過程の分析では、
137Cs 等の継続的な測定に加え、先に述べた
Sr や Pu 同位体など、極微量な放射性核種の
測定が必要不可欠である。さらには放出され
た放射性核種がどのような化学形態で原子
炉から放出されたのかを調べることは、初期
の環境動態を調べる上で重要である。 
そこで、放射性核種による汚染状況の将来

予測を行ために、それぞれの核種が環境中の
移行過程においてどのような存在形態をと
っているかを調べ、 放射性核種の化学形態
と核特性に適した試料前処理と測定法を開
発し分析を行う。また、燃料体からの放射性
核種の放出模擬実験を通して、実際の事故で
の放出された化学形態の特定を行う。さらに
はこれらと平行して、放射線計測の専門家か
らなる分析支援チームを編成し、必要に応じ、
他の研究班や公募研究と連携しつつその測
定支援を行う。 
 

３．研究の方法 
本研究では下記に示す４つの研究課題お

よび、分析支援を担当する。下記にそれぞれ
の研究テーマについて詳細を示す。 
１）放射能分析手法の開発と標準化 
環境試料中の放射能の正確な定量を行う

ため、標準試料を購入した RI を用いて作成
する。特に、エアダストを捕集したフィルタ
ー、水試料、土壌および植物の試料について
最適な条件の標準線源を作成し、各研究機関
内で測定を行い共有する。また新たに簡便な
線源調整法の開発を行う。 
２）化学前処理と測定法の開発 
 ガンマ線測定では定量できない放射性核
種を対象として、その定量法の検討を行う。 
具体的な対象としては、液体シンチレーショ
ンカウンターを用いた 90Sr 分析と、α 線スペ
クトロメトリーを用いた Pu 同位体定量法を
再検討し、新規迅速化学処理法を開発する。
特に 137Cs を除去する前処理法や簡便な 90Sr
の分離法について検討、新しい化学操作法を
確立してマニュアル化する。そして開発した
方法を用いて環境試料の分析を行う。 
３）浮遊放射性核種の形態分析システムの開
発 
 大気中の放射性核種の化学形態解明のた
めに、連続的な大気浮遊塵の粒径別捕集シス
テムとガス状の化学種を連続的に捕集する
装置を開発する。具体的には、ワイヤースク
リーンと Wet Effluent Diffusion Denuder を用
いたシステムを開発し、その捕集条件の検討
(細管の径、長さ、流速等)を検討し、それを
用いた大気浮遊塵分析を実施する。 
４）環境中の存在状態分析と模擬実験を通し
た放出形態の解明 
原子炉から直接放出され、その後環境の変

性を受けていない、主に大気浮遊塵を中心と
した試料について、微量放射性元素を含む分
析を実施して、事故状況の解明を行う。様々
な元素を分析することで、その沸点の違いか
ら事故時の炉内温度など、事故に関する知見
を得ることができる。 
これらの知見を基にして、燃料模擬体への

加熱実験や大気浮遊塵への放射性核種の吸
着実験を実施する。これを通して原子炉から
放出された物質の放出形態の解明を行う。 
５）分析支援チーム 
 現在進めている環境モニター試料の系統
的・継続的な測定を行いつつ、各研究機関の
所有している測定器の状況、準備状況等を詳
細に把握し、研究班や公募研究における測定
の補助を行う。 
 
４．研究成果 
１）放射能分析手法の開発と標準化 
大気資料の継続的系統的な分析は、事故発

生当初（本プロジェクト発足前）から行って
おり、現地の大学や研究機関と試料採取と放
射能分析を分担連携し、当初は多くの点で観
測されたが、2011 年 6 月には 11 カ所の定点



観測を維持することとなり、多くの大学で放
射能測定を分担した。その後、本プロジェク
トとして継続する時期には、福島原発の周囲
4 カ所に絞り、現在まで継続的に測定を行っ
た。γ線測定は阪大が福島市、丸森町、日立、
金沢大学は郡山の観測点を担当している大
気放射能は事故後急速に低下しているが、現
在もバックグラウンドよりは高く、季節変化
が見られる。また、短期的に一桁以上上昇す
るときがあるのが分かる。後者は原発現場で
の作業と相関があることが分かっている。こ
のような観測は、レベルが低くなってはいる
が、再浮遊の観点や今後の廃止作業のモニタ
ーとしても重要であり、継続する予定である。 
また、これらとは別に、垂直方向の核種飛

散状況の測定として、富士山に堆積した事故
起源の放射性核種の測定がある。134Cs/137Cs
比から、400km 離れた富士山では高度 2000m
以上では事故起源のセシウムは見られなか
ったことが分かった。このデータは放射性プ
ルームのシミュレーションに高さ方向のデ
ータを与えるものであり、貴重な結果である。 
測定方法の標準化として、新たに 3D プリ

ンターを用いた標準線源作成法を確立した。
天然放射性核種である 40K 等を 3D プリンタ
ーの薬剤に均等に溶かし込み、これを硬化す
ることで整形した。これによりあらゆる形状
の標準線源の調整が可能となった。 
 
２）化学前処理と測定法の開発 
難測定核種の中で重要な 90Sr について、迅

速分析法を確立し、それによる環境資料測定
を実施した。その他 Pu、Am についても迅速
分析法を開発した。大阪大学のチームでは、
大気資料のフィルター中の 90Sr の微量分析を
行うために、ストロンチウム Rad ディスクを
使った迅速分離法とチェレンコフ光による
測定法を開発した。また、金沢大学のチーム
は、海洋中の 90Sr の迅速分析法として、Sr 濃
縮分離の迅速化と Y 濃縮分離の迅速化を実
現した。また、TEVA ディスクを利用した
Am(Pu)の分析法の迅速化にも成功した。 
放射能分析法は、各種放射性核種について

文科省の責任の下、公定法が制定されている。
ただ、その方法は、ほとんどが時間のかかる
化学分離法を含み、測定手段も（制定時期を
考えると当然ではあるが）少々古いものであ
る。一方で、緊急時に迅速にそのとき必要と
する精度で分析する手法の必要性が、今回の
事故を通して再認識された。そこで、研究成
果の社会への還元の一つとして、緊急時の放
射能分析マニュアルの策定を行うこととし
た。本来は多くの核種のマニュアルを整備す
べきであるが、現時点では、これまでに確立
した方法として、放射性ストロンチウム分析
法を成果の一つとしてまとめた。今後改訂、
及び対象核種の拡大を図って行く予定であ
る。 
 土壌中の垂直方向の放射性核種の移動に
ついて、過去 5 年間同一場所で採取した土壌

を分析し、その経年変化から当該土壌におけ
る移動度を導出した。今回は山木屋地区の土
壌につて 137,134Cs と 90Sr について分析した。
これらのデータは、今後数十年のこれらの核
種の環境動態を考える上で基礎データとな
るものである。 
 
３）浮遊放射性核種の形態分析システムの開
発 
空気浮遊放射性核種を、核種別、化学形

別、粒径別に連続的に分別捕集して分析に
供することができる分析システムの開発を
実施した。事故時の高温下、高線量下におけ
る生成エアロゾルは一般に非常に小さいと
考えられるが、インパクタで粒径分画できな
い小さいエアロゾル粒子についてはあまり
有効な分画手法はない。このような観点から
10 nmから100 nm未満のエアロゾル粒子の粒
径分布をより簡便に測定できる手法を開発
した。また陽子加速器を用いたエアロゾル生
成場の構築などエアロゾル機器較正のため
の関連技術の開発を行った。 

Graded Screen Array (GSA)(K.Fukutsu et al., 
Rev. Sci. Instrum 75, 783-787 (2004))の改良を
考え、捕集条件の検討および装置の試作、製
作した測定装置の性能の検証を行った。スク
リーンを用いる粒径測定は微粒子のスクリ
ーン透過率が粒径とスクリーン粗さの関数
になることを利用したものである。また Wet 
Effluent Diffusion Denuder (M.Taira et al., Anal. 
Chem. 65, 3171-3173 (1993))を利用したガス
状化学種の連続的捕集の検討も行い、ガス状
物質の捕集に成功した。製作した改良 GSA
は、GSA と DF(スクリーン型拡散バッテリー)
の利点を併せ持つもので、試料空気の導入方
向から 100, 200, 300 mesh のステンレス鋼ス
クリーン(各 1 枚)、複数枚の 500 mesh スクリ
ーンおよびバックアップフィルターを組み
合わせたものである。粒径測定の検証は、空
気の陽子線照射を行うエアロゾル生成チェ
ンバーを京大原子炉実験所の 150 MeV 陽子
FFAG 加速器内に建設して行った。チェンバ
ー内で生成する粒子の粒径分布は、ビーム電
流とチェンバーからのエアロゾルサンプリ
ング速度の関数となり、約 10〜60 nm の間で
制御できた。この粒径制御したエアロゾルに
対して SMPS (走査型モビリティー粒径測定
器)測定と、改良 GSA による透過率測定を同
時に実施したところ、ほぼ一致する粒径分布
(非放射性エアロゾル)が得られ、改良 GSA の
性能が確認できた。この性能確認の後、各ス
クリーンに付着した放射性核種を希酸で洗
浄し、溶液を半導体検出器で測定することに
より 7Be の粒径分布を得ることができた。 
 本研究で開発したこのシステムは、課題４
におけるエアロゾル分析で、粒径の小さなエ
アロゾルの強力な分析手段として活用し、多
くの有用なデータを得ることができた。 
 
４）環境中の存在状態分析と模擬実験を通し



た放出形態の解明 
本新学術領域研究を進めていく中で、水や

酸に不溶な放射性粒子が発見された。不溶性
放射性粒子は原子炉建屋から直接環境に放
出され、放出後その性質は大きく変わってい
ないと考えられる。このことは不溶性放射性
粒子の分析を通して、事故時の炉内事象を明
らかにすることができる可能性を示してい
る。一般に、足立らははじめて発見した数ミ
クロン径の球形をした 137Cs の比放射能が高
い粒子を Group-A、不定形で数十から数百ミ
クロンの大きさで、高い放射能を持つ粒子を
Group-B と呼んでいる。 
今回は東日本の比較的広い範囲でその存

在が確認されている、Group-A の粒子につい
てその生成機構について検討した。すでに知
られている知見として、この粒子は SiO2 を
主成分として、他に Cs, Fe, Zn をもつ比較的
均一な元素組成を持っている。さらにガラス
質で直径数マイクロメートルの球形のもの
が多い。これらの特徴から、本研究では
Group-A の放射性粒子は比較的マイルド（低
温）な条件下で生成した液状の母物質があり、
これが飛沫となり急冷されて飛散したもの
であると考えた。本研究では、強塩基である
CsOH が原子炉格納容器内にある何らかの
SiO2 源と反応してこのような粒子が生成し
たと仮説を立てて、生成模擬実験を行った。
本研究の結果、不溶性の放射性粒子の生成過
程の一つの可能性として、300℃という比較
的低い温度での生成がありうることを実験
的に初めて示した。 
 不溶性放射性粒子の生成過程を議論する
ために、粒子に含まれる微量元素の分析を実
施した。この中で、本研究では 90Sr に注目し
た。90Sr は半減期が 28.8 年であり、137Cs に近
い半減期を持ち、福島第一原子力発電所の原
子炉内における存在量も 137Cs と同じレベル
である。一方で、90Sr と 137Cs はそれらの物理
化学的特徴に由来して異なる挙動を示す。す
なわち、90Sr の分析により事故時の炉内温度
や粒子生成時の環境に強い制約を与えるこ
とがで、炉内事象解明の実験的データとして
重要な観点を与える。筑波大学との共同研究
により放射性粒子を単離したのち、ゲルマニ
ウム半導体検出器によって放射性セシウム
を定量、電子顕微鏡ならび特性 X 線分析を通
じて放射性粒子の元素組成を調べた。これら
の分析で得られた結果は、これまで知られて
いる知見とも整合した。次に放射性粒子をア
ルカリ溶融法によって溶液化し、90Sr を化学
分離し液体シンチレーションカウンターに
よるチェレンコフ光測定した。これにより放
射性粒子の 90Sr の放射能を初めて定量した。
これまで分析した試料について、90Sr/137Cs 放
射能比は、すべて 10-4のオーダーであった。
放射能比は、事故後に行われた大規模な陸域
の調査や大気粉塵試料などの分析結果に比
べて、かなり低い傾向にあった。これらの結
果は、エアロゾルとして大気中に放出された

過程と粒子形成の過程が、炉内温度やタイミ
ングなど、異なった過程で起こっていること
を示唆している。このように、形態の異なる
環境試料の 90Sr などの微量核種の分析は、原
子炉内の放射性粒子の生成過程ひいては原
子炉内の事故状況の理解につながる。 
核分裂生成物が、エアロゾルで搬送/飛散さ

れることから、その炉内外でのエアロゾルへ
の付着機構や搬送メカニズムを調べ、環境中
の核種による飛散状況の違いと付着機構の
関係から、炉内での核分裂生成物の搬送や炉
外での挙動を調べることを目的とする。その
ために、人工的にコントロール出来るエアロ
ゾル発生装置の開発を行い、核分裂生成物
（FP）の付着率の依存性を調べた。具体的に
は、（１）溶液状・固体状の放射性エアロゾ
ルの生成を模擬した実験、（２）放射性エア
ゾロルの生成率とエアロゾル粒子の表面積
との相関の系統的調査を行い、放射性エアロ
ゾルの生成機構に化学的な相互作用が存在
することを定量的に示した。また、その要因
がエアゾル粒子中の陰イオンの分布に強く
相関していることを示した。FP の運動エネル
ギーと付着率の関係にも着目し、エアロゾル
の FP 等の付着機構や放射性エアロゾルの生
成・成長過程について新しい知見が得られた。 
 
５）分析支援チーム 
 年間 1000 を超える資料について分析を実
施し、他の研究班、公募研究の遂行を支えた。
標準試料の貸し出し等にも対応した。 
 
６）まとめ 
本新学術研究（Iset-R）は H28 年度で終了

したが、福島事故への対応という使命感で異
分野が融合した本プロジェクトは、環境動態
の科学的成果に留まらず、大きな社会貢献を
果たした。さらに、異分野の研究者間の新し
いつながりから、まさに異分野融合の新しい
学術領域が創成されようとしている。本科研
費プロジェクトで築かれた研究者のつなが
りを生かし、今後本分野は飛躍的に発展が期
待される。 
本研究は 1 名の研究代表者、11 名の研究分

担者のほかに、8 名の連携研究者：中西孝（金
沢大学）、高橋成人（大阪大学）、末木啓介（筑
波大学）、大塚孝治（東京大学）、高宮幸一（京
都大学）、苅部甚一（茨城大学）、岡田往子（東
京都市大学）、高橋賢臣（大阪大学）、6 名の
研究協力者：小池裕也（明治大学）、斎藤裕
子（青山学院大学）、山口喜朗（大阪大学）、
菊永英寿（東北大学）、市原千博（愛知医科
大学）、佐藤志彦（原子力機構）の組織で実
施した。 
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