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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サイトから放出された放射性アエロゾル（主にCs-134, 
Cs-137, I-131など）やプルームの粒径分布やその化学的組成はほとんど知られていない。今回、本研究では放
射性プルームやエアロゾルさらに放射性微粒子の生成および環境移行過程を調べるための基礎研究がなされた。
まず、福島事故原発周辺の土壌調査が行われ、放射性微粒子の組成を調べられた。また、実験室内で放射性エア
ロゾや微粒子の粒径や生成速度をいろいろな金属エアロゾルを利用して、成長過程のメカニズムを解き明かす基
礎実験が行われた。

研究成果の概要（英文）：Various characteristics such as size distribution, chemical component and 
radioactivity have been analyzed for small particles and radioactive aerosols released from 
Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant. The size distribution and/or elements were investigated by 
SEM-EDX and TIMS etc. Next for radioactive aerosols in simulated experiments, the measured 
radioactive aerosols suggest that the potential transport medium for radioactive cesium was 
non-sea-salt sulfate. This result indicates that cesium and other isotopes would preferentially 
attach with sulfate compounds. In the present work, the attachment behavior of fission products to 
aqueous solution aerosols of sodium salts etc. has been studied using a generation system of 
solution aerosols and spontaneous fission source of Cf-252 etc. 

研究分野：放射化学
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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から放出された放射性エアロゾルや微粒子は複雑系の中での環境への移行であると考えら
れるが、ここでは実際に環境中の微粒子の化学的組成等を調べることと、実験室中での単純な放射性エアロゾル
や微粒子の生成機構から環境中のエアロゾル生成モデルの基礎データを取得することを目的とした。放射性微粒
子の性状や溶液エアロゾルの成長に関して、その種類や密度・濃度に着目し、核分裂生成物が物質に付着し、放
射性エアロゾルや微粒子が生成するメカニズムの解明を試みた。その結果から実際の環境系と比較しながら事故
直後の状況から現在、そして未来予測までの知見を得ることの基礎データが得られた。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
福島第一原子力発電所事故サイトから放出された放射性アエロゾル（おもに134Cs, 137Cs, 131I 
など）やプルームの粒径分布やその化学的組成はほとんど知られていない。今、多くの研究者に
よって放射性プルームやエアロゾルさらに放射性微粒子の生成および環境移行過程が議論され，
それらの解明にあたっている[1]。そのためには実験室内で放射性エアロゾや微粒子の粒径や生
成速度をいろいろな金属エアロゾルを利用して、成長過程のメカニズムを解き明かすことが必要
である。原子炉内の核分裂生成物 (Fission Product, 以下FP) などの放射性物質が環境中に大
量に放出されたが、中でも放射性エアロゾルや微粒子として大気中に放出され、輸送された物質
は、降雨等により広範囲の環境汚染を引き起こした。このような環境中に移行した放射性エアロ
ゾルや微粒子の動態を解明するためには、これらの物理的、化学的性状を調査する必要がある。  
 
２．研究の目的 
本研究では、土壌の観察・分析や人工放射性エアロゾルや微粒子の発生実験を行う。まず、環
境中に放出された放射性微粒子の性状を調べるため、まずイメージングプレート等を用いて土壌
中の放射性微粒子探索を行う。次に複数の核種を含む放射性エアロゾルの成長・輸送機構の解明
により炉内に残留する放射性微粒子の挙動を推測するため、原子炉や加速器を有効かつ効率的に
用い，手法や金属を変えて比較的単純なエアロゾルや微粒子を合成しながら，放射性同位体をプ
ローブとしてエアロゾルや微粒子の成長過程のメカニズムを解き明かす。福島第一原子力発電所
から放出された放射性エアロゾルや微粒子は複雑系の中での環境への移行であると考えられる
が、ここでは実験室中での単純な放射性エアロゾルや微粒子の生成機構から環境中のエアロゾル
生成モデルの基礎データを取得し、実際の環境系と比較しながら事故直後の状況から現在、そし
て未来予測までの知見を得ることを目的とする。 
 
３．研究の方法 
（1）福島第一原子力発電所周辺の土壌中に存在する放射性微粒子の性状分析を行い、その元素
組成等の化学的性質の調査を行った。複数の核種を含む放射性エアロゾルの成長・輸送機構の
解明により炉内に残留する放射性微粒子の挙動を推測するため、土壌の観察・分析実験を行う。
環境中に放出された放射性微粒子の性状を調べるため、2016 年に福島第一原子力発電所の周辺
で採取した土壌試料を用いて実験を行った。まず、イメージングプレート（BAS IP MS 2025）
を用いて土壌試料の放射能の局在が見られる部分を逐次的に弁別し、放射性粒子を特定した。
この放射性粒子の性状を分析するために、Ge 半導体検出器を用いた放射能測定、光学顕微鏡お
よび SEM を用いた外観観察、EDX による元素分析を行った。 
（2）溶液エアロゾルに付着させる FPの発生源として自発核分裂核種である 252Cf 線源を用いた
実験を行った。溶液エアロゾルの原料には、陽イオンと陰イオンの影響を系統的に調べるため
に、濃度調製した NaCl、NaBr、NaI、KCl 等の水溶液を用い、溶液エアロゾルを発生させた。濃
度変化による付着率の変化を調べるため異なる溶液を実験に用いる。3 種類の濃度のアトマイ
ザー (Fig.1-①) を用いて発生させたエアロゾルは DMA による分級を行った。これにより単位
体積あたりのエアロゾル粒子の表面積の総和 (全表面積) を変化させ、チェンバー内で FPと混
合させた。チェンバー内で 252Cf から放出される FP が溶液エアロゾル粒子に付着し、放射性エ
アロゾルが生成する。生成した放射性エアロゾルはポリカーボネート製フィルターを用いて 30
分間捕集し、Ge 半導体検出器を用いてγ線スペクトルを 1時間測定した。また、252Cf 線源の
直上にグリスを塗布したセルロースろ紙を設置し、252Cf 線源から放出されるすべての FP を 30
分間捕集し、同様の測定を行った。それぞれのγ線スペクトロメトリにより得られた FP のひ
とつである 104Tc (T1/2 = 18.3 min, 独立核分裂収率 約 0.1%) の計数率の比をもとに、104Tc が
溶液エアロゾルに付着した割合を付着率として算出した。DMA と CPC から成る SMPS を用いて溶
液エアゾロルの粒径分布を測定した。 
 
４．研究成果 
(1) 土壌の観察・分析:炉内に残留する放射性微粒子の挙動を推測するため、炉内に存在する放
射性物質を含む様々な物質を材料として放射性微粒子が生成し成長する過程を解明することが
本研究の目的である。そのため、まずは福島第一原子力発電所周辺の土壌中に存在する放射性
微粒子の性状分析を行い、その元素組成等の化学的性質の調査を行った。図 1に採取した放射
性微粒子のSEMイメージを示す。長手方向が500 μm程度の大きさのいびつな形状をしており、
滑らかな部分と泡立ったような穴が開いている部分がみられた。このうち比較的滑らかな表面



を持つ図中のオレンジ矩形の部分について、EDX 分析を行ったところ、粒子本体を構成する主
要な元素は酸素、ケイ素、ナトリウムであり、少量のカルシウム、アルミニウム、マグネシウ
ムなどを含むことが明らかとなった。ほかの部分についても分析を行ったが、全体的にほぼ均
質な組成であった。この組成は、二酸化ケイ素を主成分とする玄武岩系コンクリートにナトリ
ウムを足したような組成となっている。この結果のみから粒子生成のプロセスを特定すること
はできないが、次のような仮説を立てることはできる。つまり、原子炉格納容器内部で原子炉
圧力容器を支えるペデスタルはコンクリート製であり、事故当時海水の注入により原子炉内に
海水が存在する状況であった。そのような状況でペデスタルのコンクリートが炉心溶融物に触
れて加熱されると、分解・溶融・飛散・再冷却などのプロセスを経て微粒子が生成される可能
性がある。今後は、このような粒子生成のプロセスを想定し、コンクリートと塩化ナトリウム
などの混合物を加熱して微粒子を模擬的に作成する手法を検討し、放射性微粒子が生成し成長
する過程の解明を目指す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2) 溶融した燃料デブリから放出された FP（Fission Product
核分裂生成物）が放射性エアロゾルとして成長し、炉内材料とともに放射性微粒子を形成・輸
送される過程の機構を実験的に解明することを目的とした放射性エアロゾルとして成長する過
程を解明するための模擬実験：複数の核種を含む放射性エアロゾルの成長・輸送機構の解明に
より炉内に残留する放射性微粒子の挙動を推測するため、土壌の観察・分析や人工放射性エア
ロゾルの発生実験を行った。環境中に放出された放射性微粒子の性状を調べるため、まずイメ
ージングプレート等を用いて土壌中の微粒子探索を行った。また、核分裂生成物を含む人工放
射性エアロゾルの成長・輸送の模擬実験を行った。カリフォルニウム(252Cf)を用いた FP付着実
験:チェンバー内を通過したエアロゾル粒子の全表面積と 104Tc のエアロゾル粒子への付着率の
相関から付着挙動について考察を行った。付着率は全表面積の増加に伴い増加し、全表面積が
103 cm2を超える領域では一定の値に近づく傾向が見られた。そこでエアロゾル粒子の全表面積
と FPの付着率の間には吸着平衡が成立していると仮定し[3]、吸着平衡式でフィッティングす
ることにより平衡定数を求め、考察を行った。但し、Kは平衡定数 [=k/k’] (cm-2)、Sはエア
ロゾルの全表面積 (cm2)、N(S) はある表面積 (S) における FP の付着率 (%)、Ns は飽和した
際の FPの付着率 (%) を示している。溶質の種類による影響：まず異なる溶質間での付着挙動
の比較を行うために 0.01 M の NaCl、NaBr、NaI を用いて実験を行った。これらのエアロゾル粒
子の全表面積に対する 104Tcの付着率の相関と式 (1) によるフィッティングの結果を図.2 (左) 
に、各溶質について得られた平衡定数を図.2 (右)に示す。 図.2 (右)から平衡定数の大きさ
には NaCl ≲ NaBr ≺ NaI となる傾向が見られた。この傾向の要因は、エアロゾル粒子中では原
子番号が大きいハロゲン化物イオンほど表面近傍の陰イオンの存在量が大きくなること[4]が
原因のひとつであると考えられる。エアロゾル粒子の表面付近におけるハロゲン化物イオンの
分布が異なるために、陽イオンとして存在する FP (104Tc) との間の静電相互作用の大きさに差
異が生じ、このような傾向が見られたと考えられる。この微小液滴におけるイオンの表面配向
性は溶質の分極率が大きく影響していると考えられる[2]。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図 2. 全表面積に対する 104Tc の付着率の相関 

図１. 福島原発周辺
で発見された土壌の
SEM 像とその構成成分 
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