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Developments of quantitative imaging system for alpha-emitting radioisotope 211At
SEGAWA, M., NISHINAKA, I., INOUE,T., TOH, Y.

᰾་Ꮫ⏝ 211At ⏕ᡂࡢຠ⋡࣓ࣛ࢝ࡓࡅྥᆺ࣮࣓⥺ࣇࣝ
ࢢࣥࢪ  

㸦᪥ᮏཎᏊຊ◊✲㛤Ⓨᶵᵓ ࠊ1  㔞◊ᶵᵓ ࠊ2  ᰴᘧ♫ࣥࣟࢺ࢛ࣇ 3㸧  

ᕝ 㯞㔛Ꮚ℩ۑ ࠊ1  す୰ ୍ᮁ ࠊ2  ୖ ᚭ ㍜ᬸ ⸩ ࠊ3 1 
 
 
䛆⥴ゝ䛇 ప࠸⥺㔞࡛ࡶ㧗࠸⒪ຠᯝࡀᮇᚅࡿࢀࡉαᨺᑕᛶྠయ211Atࡢ⏝㧗࠸ὀ┠

ࠋࡿ࠸࡚ࡗ࡞ᛴົࡀ㛤Ⓨࡢᡭἲࡿࡍᡂ⏕Ᏻᐃⓗࡘ㔞ࢆ211Atࠊࡾ࠾࡚ࡗࡲ㞟ࡀ

ࠊᏛศᯒࡢ➼ࣇࣛࢢࢺ࣐ࣟࢡ⭷ⷧ࡞ᚲせྍḞ࡚࠸࠾✲◊ࡢαᨺᑕᛶྠయࠊࡓࡲ

2ḟඖ⏬ീ࣒ࢱࣝࣜࡢ211Atヨᩱࡵࡓࡢ㔞ホ౯⥺ࡃࡤ⿕ࡢయ⤌⧊ෆ࡛⏕ࡣࡓࡲ

ᇶ࡙ࡃᐃ㔞ホ౯ࡀᚲせ࡛ࡇࡑࠋࡿ࠸࡚ࢀࡉᮏ◊✲࡛211ࠊࡣAtࡽᨺฟࡿࢀࡉప⥺㔞α
ࡋࢬ࣮ࢽࡢ་⒪⣔࡛ࡇࡇࠋࡓࡋᐇࢆ㛤Ⓨࡢ⾡どᢏྍࡿࡍᐃ㔞࡛࣒ࢱࣝࣜࢆ⥺

࡚㧗ឤᗘࡘ㧗ゎീࢀࡒࢀࡑࡢ≉2ࡓࡋ✀㢮ࡢ⨨ࡀồࡿ࠸࡚ࢀࡽࡵุࡀ᫂ࡓࡓࡋ

࠸⏝ࢆ 211Atࡢప⥺㔞ࡓࡋཎᏊຊᶵᵓ࡛⏕ᡂࡋ㛤Ⓨࢆ࣒ࢸࢫࢩീࡢ㢮✀2ࡣ࡛✲◊ᮏࠊࡵ

ࠋࡓࡋホ౯ࢆ⬟ᛶࡢࡽࢀࡇ࡚  
䛆ᐇ㦂䛇 ᐇ㦂ࡣ᪥ᮏཎᏊຊ◊✲㛤Ⓨᶵᵓ࣒ࢹࣥࢱຍ㏿ჾタࢺࢵ࣍ᐇ㦂ᐊ࡚ᐇࡋ

ࡣ࣒ࢸࢫࢩ㧗ゎീᗘീࠋࡓ α ♫ࢫࢡࢽࢺ࢛ࣇᯇࠊࢬࣥࣞࣟࢡ࣐ࠊࢱ࣮ࣞࢳࣥࢩ⥺

〇 CCD 㧗ゎീࠊࡣ࡛࣒ࢸࢫࢩ㧗ឤᗘീࠋࡿࢀࡉᵓᡂ࡛ࢱ࣮ࣗࣆࣥࢥ⏝ไᚚࠊ࣓ࣛ࢝

ࢱࠊ࡚ࡋヨᩱࠋࡿࢃຍࡀࣇࢩࣥࢸࣥࢪ࣮࣓ࡧཬࢬ࣮࣒ࣥࣞࣞࣜࢸࢫࢩ

ࡓࢀࡉᏛศ㞳ࠊᡂ⏕࡚ຍ㏿ჾ࣒ࢹࣥ 211At ࡢࡇࠋࡓ࠸⏝ࢆ α ࡛ࢱ࣮ࣞࢳࣥࢩࢆ※⥺

そࡢࡽࢱ࣮ࣞࢳࣥࢩࠊ࠸Ⓨග࡛࣓ࣛ࢝ࢆീࡋ⏬ീゎᯒࠋࡓࡗ⾜ࢆ  
࠙⤖ᯝࠚ㧗ゎീീࡿࡼ࣒ࢸࢫࢩീ㛫 1000 ࡢ⛊ 211At ヨᩱྍど⏬ീ୍ᬌ

ࡓࡋẚ㍑ࢆീ⏬ࡿࡼ㸧ࢺ࣮ࣞࣉࢢࣥࢪ࣮࣓ᚑ᮶ἲ㸦ࡓࡋീ࡚ࡅ (ᅗ 1 ཧ↷)ࠋᅗ

୰ࡢ᫂࠸ࡿಶᡤࡣ 211At ࢆ࣒ࢸࢫࢩᮏീࠊ࠺ࡼࡢࡇࠋࡿ࠸࡚ࡗ࡞㡿ᇦࡓࡋୗࢆ

⣙࠸⏝ 1000 ᚓྲྀࢆീ⏬ࡢ㧗ゎീᗘ࡞ᚲせࡢࡿࡍุ᩿ࢆᡂྰࡢᐇ㦂ࠊ㛫࡛࠺࠸⛊

ࡧཬࠊ㛫ゎീᗘ✵ࡢ࣒ࢸࢫࢩീࡓࡋ㛤Ⓨࡣ࡛⾲ᮏⓎࠊࡓࡲࠋࡓࡗศࡀࡿ࠶࡛⬟ྍ

ᚓࡓࢀࡽ⏬ീࡽᑟฟ༙ࡓࡋῶᮇࡢ⢭ᗘᩘࠊ༑ Bq ࠺࠸ప࠸ᨺᑕ⥺㔞ࡢ 211At ᑐࡿࡍ

ࠋࡍ♧ࢆᯝ⤖ࡓࡋどྍ࡛࣒ࢱࣝࣜ  
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ᅗ 1� ᮏീ࣒ࢸࢫࢩཬࡿࡼࢺ࣮ࣞࣉࢢࣥࢪ࣮࣓ࡧ 211At ྍど⏬ീ
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Rapid determination of 90Sr in urine samples by extraction chromatography coupled to ICP-MS/MS 
TOMITA, J., TAKEUCHI, E. 
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�á�j¬Ð�
/ 90Sr kª�#ďÀĆ n�kª�ď�¬Ð" 90Y 3���è!�/�*
! 2 þĄ]Y�ì�
/���-ûýkª#zĈ�
/Đ'�ď90Y ��ă��� � Sr k
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Ĉ�Đü�ď�0-"øĊ3î³�/�*!ďö�ÞsJP@LùĂkªêãčICP-MSĎ!
,/ 90Sr »��ô(-0��/Đ¨ËÒ�#ď�µ"²Ã�!ā¿3ã�ďØc g´p%
�j:TLD;PH5W!,/ Sr "ûýkć�DQJRxā¯ ICP-MSčICP-MS/MS, 
Agilent8800Ď!,/ 90Sr¾�»�3Ý(s2���[ 90Sr"ûýkªµ!���ð��Đ 

��� čđĎ�[ 90Sr kªµĔZ|!Í�¢µ!,.�[ Sr 3kćVÙë�ď½ć·["
90Sr ¾�3 ICP-MSčMS/MS-O2Q4:=OUNWEĎ!,.»���Đ�j:TLD;PH

5W!,/ Sr"kćVÙë¦Ą3Êâ�/�*!ďÈÓv�=?CM3Ã��Đ<Q>OUV
Q4:=OUAR&" O29?¶Ă# 100%��ďm/z=90»�"ÑÖ¦Ą# 80Î���Đ 
čĒĎ90Sr»�¦"�¹ĔSr3 50 mg/Lu) 0.02 M HNO3½·3Yñ©^!,.»��ďm/z=90
&" 88SrCWQU;"�ĉ3Ìõ��Đ'�ď50 mg/L" Sr� 0.1 mg/L" Sc, Ti, V, Cr, Mn, Fe, 
Ni, Ge, Se, Y, Zr3�0�0u) 0.02 M HNO3½·3»��ď�0-"fÜ"�¹3Ìõ��Đ 
čēĎ���óbĔs��č1.2-1.6 LĎ!¤ÉĂ" 90Sr p% Sr��¹fÜ3�0�0 1 mg
¸m�ďZ|"¢µ!,. Srkćp% 90Sr¾�»�3ç�ďkªµ"���3ò��Đ 

������	�[!# Sr�±úÆċ¾�č0.04-0.51 mg/LĎ!�}�*1ď»�½·[" Sr¾

��§� 40 mg L-1Ï�� /�*ď88Sr"CWQU;�wĊ� /Đ50 mg/L" Sr3u) 0.02 

M HNO3½·3»�����1ďm/z=90 "=;FR��#GB:;P7UESKRč0.02M 

HNO3½·Ď�Õ��ď
88Sr"CWQU;"�ĉ� ����Ìõ�0�Đ'�ďtā`" 90Zr

!m�ďGep% Se+ 90Sr»�!�¹�/���Ìõ�0��*ďs��č1.6 LĎ! Ge, Se, Sr, 

Zr3�0�0 1 mg¸m�ďr|"�µ!,.k

ćV»�����1ďm/z=90"=;FR��3

GB:;P7UESKR'�_º���Đ�"

¦" SryqÁ#ď�~ 77Č�
��Đ̈ �µ"

���3ò��Þ«ď90Sr "»�d#ď¸m

Ă�÷�×{h�Xæ�ď�"����Ìõ�

0�ĐIPU:»�"°¼e�" 3σ�-íÑ+

-0�jąÅd#Ú 1.0 Bq/�ô¡ď¨�µ!

,/�ô¡�-" Sr kćp% ICP-MS !,/
90Sr»�!ì��¦Ą#ď10¦ĄÏ��
��Đ 
*1 Usuda et al. (2007), Environ Health Prev Med, 12, 

231-237. 
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Trial measurements of 90Sr with accelerator mass spectrometry  
HOSOYA, S., SASA, K., TAKAHASHI, T., HONDA, M., SATOU, Y., TAKANO, K., OCHIAI, Y., 
YAMAGUCHI, K., SUEKI, K. 

ຍ㏿ჾ㉁㔞ศᯒἲࡓ࠸⏝ࢆ ��6U  ᐃࡢヨࡳ��

�⟃ἼᏛ ཎᏊຊᶵᵓࠊ� ⣽㇂�㟷ඣۑ�� �බ➲ࠊ� 㧗ᶫ�ດࠊ� ᮏከ�┿⣖ࠊ� ࠊ�
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࠙⥴ゝࠚ�⚟ᓥ➨୍ཎᏊຊⓎ㟁ᡤᨾ࡚ࡗࡼᨺฟࡓࢀࡉ 90Sr (T1/2 = 28.79 yr )࡚࠸ࡘ㸪㎿㏿

ࡢᚑ᮶ࡓ࠸⏝ࢆࣥࣙࢩ࣮ࣞࢳࣥࢩᾮయࡽࡀ࡞ࡋࡋ㸬ࡿ࠸࡚ࡋቑຍࡀせᮃࡢᐃᢏ⾡㛤Ⓨ ࡞
90Sr ࡣᐃ㔞ࡢ 2 㐌㛫௨ୖࡾ㸪㔞ࡢヨᩱࢆᐃ㔞ࡣࡢࡿࡍᅔ㞴࡛ࡿ࠶㸬᪂ࡓ ICP-MS ࡛

ࡢ 90Sr ࡣ⏺ฟ㝈᳨ࡢࡑ㸪ࡀࡓࢀࡉᐇ⏝ࡀ㎿㏿ ᐃᡭἲࡢ 3.9 Bq/kg[1]࡛ࡾ࠶㸪⚟ᓥ➨୍ཎᏊ

ຊⓎ㟁ᡤᨾ㉳ᅉࡿࡍ 90Sr ຍ㏿ჾ㉁㔞ศᯒ࡛ࡇࡑ㸬ࡿ࠶༑ศ࡛ࡣࡿࡍᐃ㔞ࢆᨺฟ㔞ࡢ

ἲ(AMS)ࡓ࠸⏝ࢆ 90Sr ࡞㧗ឤᗘࡘ㎿㏿ୟࠊ࡚ࡗࡼࡇࡿࡍ❧☜ࢆᐃᡭἲ ࡢ 90Sr ࡀᐃ㔞ࡢ

 㸬ࡿ࡞⬟ྍ
 
࠙ᐇ㦂 㻌ࠚ 90Sr ࡢ AMS 㔜యྠ㟁ὶ࣒࣮ࣅ࠸㸪పࡣཎᅉࡿ࠸࡚ࡋᅔ㞴ࢆ 90Zr 㸬ࡿ࠶ጉᐖ࡛ࡢ

༢ཎᏊ㈇ࢆࣥ࢜ᙧᡂ࠸ࡃࡋ Sr ࢆ㸪ヨᩱ࡚࠸ࡘ SrF2࡚ࡋ㈇ࢆࣥ࢜ᙧᡂࢵࣇ࠸ࡍࡸࡋ

≀ࡢศᏊ࡚ࡋࣥ࢜ᘬࡁฟࡍᡭἲࡓ࠸⏝ࢆ㸬㉁㔞ศᯒ㟁☢▼࡚࠸⏝ࢆ㉁㔞ࡢࡈ㟁ὶ್

㸪SrF3ࡋ ィࢆ
ࡓࡲ㸬ࡓࡗࢃࡀࡇࡿᚓࢆ㟁ὶ࣒࣮ࣅࡶ᭱ࡀ- SrF2ࡣᑟయࡵࡓࡢ㸪ࣥ࢜

※ෆ࡛ྍࡿࡍࣉࢵࢪ࣮ࣕࢳ⬟ᛶࠊࡵࡓࡢࡑࠋࡿ࠶ࡀᑟ㟁ᛶࡢ≀㉁ࢆΰࣅ࡚ࡗࡼࡇࡿࡐ

㸪PbF2㸪Ta㸪࡚ࡋ⿵ೃࡢ㉁≀ࡿࡍῧຍ㸬ヨᩱࡓࡳヨࢆᨵၿࡢᏳᐃᛶୖྥࡢ㟁ὶ್࣒࣮
Au ࡚࠸ࡘᮦ㉁ࡢ࣮ࢲࣝ࣍ࡿࡍሸࢆ㸪ヨᩱࡓࡲ㸬ࡓࡋウ᳨ࢆ⢊ᮎࡢ Al, Ti, Ta 㸪90Zrࡋウ᳨ࢆ
㸬AMSࡓㄪࢆ࠸㐪ࡢΰධ㔞ࡢ 㸪90Srࡀࡿ࡞ᚲせࡀᶆ‽ヨᩱࡣ㝿ࡢ ࡞࠺ࡼࡢ AMS ࡣ࡛

ὶ࡛࠸࡞᰾✀ࡣ࡚࠸ࡘᶆ‽ヨᩱࡀᏑᅾࡵࡓ࠸࡞ࡋ㸪⮬ࡽస〇ࡿࡍᚲせࡿ࠶ࡀ㸬ᶆ‽ヨᩱ

ࡑ㸬ࡿ࠶ᚲせ࡛ࡀࡇࡿ࠸࡚ࢀࡉᢸಖࡀࢸࣜࣅࢧ࣮ࣞࢺ㸪ࡾ࠾࡚ࡋࡾࡁࡗࡣࡀฟฎࡢࡑࡣ

㸪IAEA-PT࡛ࡇ ⏝ヨᩱ(90Sr =14.7 ± 0.5, 29.6 ± 0.8 Bq/kg)ࡽᶆ‽ヨᩱࢆస〇࡚ࡗࡼࡇࡿࡍ

ୖグࡢಙ㢗ᛶࢆᢸಖࡓࡋ㸬 
 
࠙⤖ᯝ࣭ᚋࡢィ⏬88ࠚSrF3

㸪⣙࡚ࡋ㟁ὶ್ࡢ- 300 nA ࠸㸪㧗ࡋࡋ㸬ࡓࡁ࡛ࡀࡇࡿᚓࢆ

㸪⤒ࡾ࡞ࡃࡋ⃭ࡀ⪕ᾘࡢ㸪ヨᩱࡵࡓࡓࡋ㧗ฟຊࢆ※ࣥ࢜ࡵࡓࡍฟࡁᘬࢆ㟁ὶ࣒࣮ࣅ

ⓗ࣒࣮ࣅ࡞㟁ὶ್ࡢῶᑡࡀぢࡓࢀࡽ㸬ࡓࡲ㸪PbF2ࢆῧຍ࡚ࡗࡼࡇࡿࡍ 90Zr ቑࡀΰධ㔞ࡢ

㸬ヨᩱࡓࡗࢃࡿ࠶ᚲせ࡛ࡀウ᳨ࡿ࡞᭦ࡣ࡚࠸ࡘ㉁≀ࡿࡍῧຍ㸪ヨᩱࡾࡼࡇࡿ࠼

ሸࡢ࣮ࢲࣝ࣍ᮦ㉁ࡿࡼ 90Zr 㸪Al, Ti, Taࡣ࡚࠸ࡘΰධ㔞ࡢ ࡗ࡞ࢀࡽぢࡀ࠸㐪࡞ࡁࡣ࡛

ࡿ࠼⪄ࡽ㠃ࡢࢺࢫࢥ㸪ࡀࡓ Al ࡣ࡚࠸ࡘ㸬ᶆ‽ヨᩱࡿ࠸࡚ࡋ㐺ࡀ࣮ࢲࣝ࣍ 90Zr ᧯㝖ཤࡢ

స࡛࠸࡞ࡋࢆస〇ࡓࡋ SrF2ヨᩱ࡛ࡣヨᩱ⏤᮶ࡢ 90Zr 㸪90Srࢀࡉ ほࡃከࡀ ጉࡀࣝࢺࢡ࣌ࢫࡢ

ᐖࡓࢀࡉ㸬ࡢࡑⅭ㸪Ꮫⓗ࡞ Zr 㝖ཤ᧯సࡿࡼヨᩱస〇ࡀᚲせࡓࡗࢃࡀࡇࡿ࡞㸬 
 ᚋࡢ※ࣥ࢜ࡣᨵⰋ➼࡚ࡗࡼ 88SrF3

ࢆ㟁ὶ್ࡢ- 500 nA ⛬ᗘ࡛ࡲᘬࡆୖࡁ㸪᳨ฟຠ⋡ࢆ

㧗ࡿࡵணᐃ࡛ࡿ࠶㸬᳨ࡓࡲฟჾ࡛ࡢ 90Sr  90Zr ᨵၿࡢ㸪᳨ฟᡭἲࡵࡓࡿ࠶༑ศ࡛ࡀศ㞳ࡢ

㸪AMS࡚ࡗࡼᨵၿࡢ㸬௨ୖࡿ࡞ᚲせࡀ ࡾࡼ 90Sr/Sr = 10-13ࡢ࣮ࢲ࣮࢜ ᐃࢆ┠ᣦࡍ㸬 
 
࠙ཧ⪃ᩥ⊩ࠚ 
[1] Y. Takagai et al., Analytical Method, 6 (2014) 355-362 
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Speciation analysis of 129I from the Fukusima Dai-ichi Nuclear Power Plant accident in natural samples 
HONDA, M.,TAKAKU, Y., MATSUZAKI, H., SASA, K., SUEKI, K. 

ᅗ� ἙᕝỈ㸦༓ụ㸦⚟ᓥ┴㸧ࡵࡓ

ⴥ┴㸧ࡢ⢏Ꮚ≧ࣚ࢘⣲ࣥ࢜ࠊᛶ

ࡢ⣲࢘ࣚ 129I/127I

⚟ᓥ➨୍ཎᏊຊⓎ㟁ᡤࡽᨺฟࡓࢀࡉ ���, �Ꮫᙧែูศᯒࡢ

�⟃ἼᏛ ቃ⛉Ꮫᢏ⾡◊✲ᡤ⎔ࠊ� ᮾிᏛࠊ� ᮏከ�┿⣖ۑ�� 㧗ஂ�㞝୍ࠊ� ࠊ�

ᯇᓮ�ᾈஅ �බ➲ࠊ� ᮎᮌ�ၨࠊ� ��

䛆⥴ゝ䛇㻌⾲ᒙ⎔ቃࡿࡅ࠾ 129I㸦༙ῶᮇ 1570 ᖺ㸧⃰ᗘࠊࡣ⏝῭ࡳ᰾⇞ᩱฎ⌮ᕤሙࡢ✌ാ

ࢀࡉᨺฟࡽᓥ➨୍ཎᏊຊⓎ㟁ᡤ⚟ࠋࡿ࠸࡚ࡋ᪼ୖᒁᡤⓗ࡚ࡗࡼᨾࡢཎᏊຊⓎ㟁ᡤࡸ

ࡓ 129I ࡞㛗ᮇⓗࡢ✀ᨺᑕᛶ᰾ࡓࢀࡉᨺฟࠊࡃ࡞࡛ࡅࡔ࣮ࢧ࣮ࣞࢺቃືែ⎔ࡢ⣲ྠయ࢘ࣚࡣ

⎔ቃືែண ⏝࡛ࡿࡁᮇᚅࠋࡿ࠸࡚ࢀࡉᨾ⏤᮶ࡢ 129I ࡵࡓࡿࡍᢕᥱࢆቃືែ⎔ࡢ

Ꮫ࡞ࠎᵝࡣቃ୰࡛⎔ࡣ⣲࢘ࣚࠋࡿ࠶ᚲせ࡛ࡀᏛᙧែ➼㸧ࠊᇶ♏ሗ㸦⃰ᗘศᕸࡢࡑࠊࡣ

ᙧែ࡛ᏑᅾࠊࡋᏛᙧែືࡢࡑ࡚ࡗࡼែࡀࠊࡵࡓࡢࡑࠋ[1]ࡿ࠸࡚ࢀࡽ▱ࡀࡇࡿ࡞␗ࡃࡁ

⎔ቃ୰࢘ࣚࡢ⣲ࢆᏛᙧែู㸦᭷ᶵ࣭↓ᶵ≀྾╔ࡿ࠸࡚ࡋ⢏Ꮚ≧ࣚ࢘⣲ࣥ࢜ࠊᛶࣚ࢘⣲㸧

ࡢᨾ⏤᮶ࡿࡅ࠾㝣ᇦࠋࡿ࠶㔜せ࡛ࡀࡇࡿࡍศᯒ࡚ࡋศ㞳 129I ࡽ᫂ࢆቃືែ⎔ࡢ

ࠋࡓࡗ⾜ࢆᏛᙧែูศᯒ࡚ࡋ㇟ᑐࢆ⣲࢘ࣚࡢ㝣Ỉࠊࡵࡓࡿࡍ

䛆ᐇ㦂䛇㻌 2017 ᖺ 7 ᭶⚟ᓥ┴⇃⏫ࡵࡓࡢụ㸦2 ᆅⅬ㸧2016ࠊ ᖺ 11 ᭶༓ⴥ┴ὶᒣᕷࢆὶࡿࢀ

ᇼᕝࡾࡼ᥇Ỉࠋࡓࡋ᥇ỈࡓࡋἙᕝỈࡕ࠺ࡢ 50 mL ࢆ 1000Υ࡛ࡲᚎࠎ ᗘ࡚ࡆୖࢆⓎࡉ

ࠋ⣲⏬ศ㸧୍࢘㸦ࣚࡓࡋᤕ㞟ᾮ⁐ࣜ࢝ࣝࢆ⣲࢘ࣚࡓࡋⓎࠊࡏ 㒊ࡢỈヨᩱࢆ 0.45 Pmࠊ

10 kDa ࢆỈヨᩱࡢ㒊୍ࠋ⣲⏬ศ㸧࢘ᛶࣚࣥ࢜㸦ࡓࡋ㐣ࢁάᛶⅣ࡛㐃⥆ⓗࠊ࣮ࢱࣝࣇࡢ

0.45 Pm 㸦0.45Pm>M>10 kDaࡋ㐣ࢁ࡛࣮ࢱࣝࣇࣥࣛࣈ࣓ࣥࡢ ⏬ศ㸧ࡢࡑࠊᚋ 10 kDa 㝈እࡢ

㸦M<10 kDaࡓࡋ㐣ࢁ࡛࣮ࢱࣝࣇ㐣ࢁ ⏬ศ㸧ࠋM>0.45Pm ⏬ศࠊࡣࣚ࢘⣲⏬ศࡽ

0.45Pm>M>10 kDa ⏬ศࢆᕪࡋᘬ࡚࠸ồྛࠋࡓࡵ⏬ศࢆ⇕ຍỈศゎἲ࡛Ⓨࠊ࡚ࡏࡉⓎࡓࡋ

ࣚ࢘⣲ࣜ࢝ࣝࢆ⁐ᾮᤕ㞟ࣜ࢝ࣝࡢࡇࠋࡓࡋ⁐ᾮ࢘ࣚ⣲ᢸయ㸦Woodward ࡣࡓࡲ

Ionplus㸧ࢆῧຍࠊࡋ⁐፹ᢳฟ࡚࢘ࣚࡋࢆ⣲ࢆ⢭〇ࡓࡋᚋ࢘ࣚ㖟ỿẊࢆ⏕ᡂࠊࡋ⇱࡚ࡋ

AMS ࡢ⏝ AgI ICP-Mࠋࡓࡋࢺࢵࢤ࣮ࢱ ࡛ 127I 㔞ࢆᐃ㔞ࠊࡋAMS ྜᐃ⤖ᯝ㸦129I/127I㸧 ࡢ

ࡢศ⏬ྛ࡚ࡏࢃ 129I/127I ࠋࡓࡵồࢆ

䛆⤖ᯝ࣭ ⪃ᐹ䛇⇃⏫ࡵࡓࡢụ࡛129ࠊࡣI ࡣ 90%௨ୖࡀ⢏Ꮚ≧ࠊ

127I ࡣ ࠋ୍ࡓࡗ࠶࡛≦⢏Ꮚࡀ50% ᪉࡛ࠊ༓ⴥ┴ࡢἙᕝỈ࡛ࠊࡣ

129I ࡣ 90%௨ୖࡀ⢏Ꮚ≧127ࠊI ᾋࠋࡓࡗ࠶࡛≦⢏Ꮚࡀ%ᩘࡣ

㐟≀㉁ࡢࡈࢬࢧࡢ 129I/127I ࡣụ࡛ࡵࡓࠊࡣ࡚ࡋ㛵

M>0.45Pm ⏬ศࠊἙᕝỈ࡛ࡣ 0.45Pm>M>10 kDa ⏬ศࡶ᭱ࡀ

㧗ࡓࡗ࠶್࡛࠸㸦ᅗ㸧ࠊࡽࡇࡢࡽࢀࡇࠋᨾ⏤᮶ࡢ 129I
ࠋࡓࡗศࡀࡇࡿ࠸࡚ࡋᏑᅾᾋ㐟≀㉁ࡢ≦⢏Ꮚࡣ

༓ⴥ┴ࡢἙᕝ࡛ࠊࡣᨾ⏤᮶ࡢ 129Iࡣ0.45Pm>M>10 kDa
ᾋ㐟≀㉁࡚ࡗࡼ㐠ࢆࡇࡿ࠸࡚ࢀࡤ♧၀ࠋࡿࡍ

� ᚋࡣ᥇Ỉሙᡤ࿘㎶ࡢᅵተࢆศᯒࠊࡋᮏ⤖ᯝ࡚ࡏࢃྜ

㝣ᇦࡿࡅ࠾ᨾ⏤᮶ࡢ 129I ࠋࡿࡍࡽ᫂ࢆቃືែ⎔ࡢ

ཧ⪃ᩥ⊩�

[1] Q. Hu, P. Zhao, J.E. Moran, J. C. Seaman, , 78, 185-205 (2005).
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Trial measurements of 90Sr with accelerator mass spectrometry  
HOSOYA, S., SASA, K., TAKAHASHI, T., HONDA, M., SATOU, Y., TAKANO, K., OCHIAI, Y., 
YAMAGUCHI, K., SUEKI, K. 
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࠙⥴ゝࠚ�⚟ᓥ➨୍ཎᏊຊⓎ㟁ᡤᨾ࡚ࡗࡼᨺฟࡓࢀࡉ 90Sr (T1/2 = 28.79 yr )࡚࠸ࡘ㸪㎿㏿

ࡢᚑ᮶ࡓ࠸⏝ࢆࣥࣙࢩ࣮ࣞࢳࣥࢩᾮయࡽࡀ࡞ࡋࡋ㸬ࡿ࠸࡚ࡋቑຍࡀせᮃࡢᐃᢏ⾡㛤Ⓨ ࡞
90Sr ࡣᐃ㔞ࡢ 2 㐌㛫௨ୖࡾ㸪㔞ࡢヨᩱࢆᐃ㔞ࡣࡢࡿࡍᅔ㞴࡛ࡿ࠶㸬᪂ࡓ ICP-MS ࡛

ࡢ 90Sr ࡣ⏺ฟ㝈᳨ࡢࡑ㸪ࡀࡓࢀࡉᐇ⏝ࡀ㎿㏿ ᐃᡭἲࡢ 3.9 Bq/kg[1]࡛ࡾ࠶㸪⚟ᓥ➨୍ཎᏊ

ຊⓎ㟁ᡤᨾ㉳ᅉࡿࡍ 90Sr ຍ㏿ჾ㉁㔞ศᯒ࡛ࡇࡑ㸬ࡿ࠶༑ศ࡛ࡣࡿࡍᐃ㔞ࢆᨺฟ㔞ࡢ

ἲ(AMS)ࡓ࠸⏝ࢆ 90Sr ࡞㧗ឤᗘࡘ㎿㏿ୟࠊ࡚ࡗࡼࡇࡿࡍ❧☜ࢆᐃᡭἲ ࡢ 90Sr ࡀᐃ㔞ࡢ

 㸬ࡿ࡞⬟ྍ
 
࠙ᐇ㦂 㻌ࠚ 90Sr ࡢ AMS 㔜యྠ㟁ὶ࣒࣮ࣅ࠸㸪పࡣཎᅉࡿ࠸࡚ࡋᅔ㞴ࢆ 90Zr 㸬ࡿ࠶ጉᐖ࡛ࡢ

༢ཎᏊ㈇ࢆࣥ࢜ᙧᡂ࠸ࡃࡋ Sr ࢆ㸪ヨᩱ࡚࠸ࡘ SrF2࡚ࡋ㈇ࢆࣥ࢜ᙧᡂࢵࣇ࠸ࡍࡸࡋ

≀ࡢศᏊ࡚ࡋࣥ࢜ᘬࡁฟࡍᡭἲࡓ࠸⏝ࢆ㸬㉁㔞ศᯒ㟁☢▼࡚࠸⏝ࢆ㉁㔞ࡢࡈ㟁ὶ್

㸪SrF3ࡋ ィࢆ
ࡓࡲ㸬ࡓࡗࢃࡀࡇࡿᚓࢆ㟁ὶ࣒࣮ࣅࡶ᭱ࡀ- SrF2ࡣᑟయࡵࡓࡢ㸪ࣥ࢜

※ෆ࡛ྍࡿࡍࣉࢵࢪ࣮ࣕࢳ⬟ᛶࠊࡵࡓࡢࡑࠋࡿ࠶ࡀᑟ㟁ᛶࡢ≀㉁ࢆΰࣅ࡚ࡗࡼࡇࡿࡐ

㸪PbF2㸪Ta㸪࡚ࡋ⿵ೃࡢ㉁≀ࡿࡍῧຍ㸬ヨᩱࡓࡳヨࢆᨵၿࡢᏳᐃᛶୖྥࡢ㟁ὶ್࣒࣮
Au ࡚࠸ࡘᮦ㉁ࡢ࣮ࢲࣝ࣍ࡿࡍሸࢆ㸪ヨᩱࡓࡲ㸬ࡓࡋウ᳨ࢆ⢊ᮎࡢ Al, Ti, Ta 㸪90Zrࡋウ᳨ࢆ
㸬AMSࡓㄪࢆ࠸㐪ࡢΰධ㔞ࡢ 㸪90Srࡀࡿ࡞ᚲせࡀᶆ‽ヨᩱࡣ㝿ࡢ ࡞࠺ࡼࡢ AMS ࡣ࡛

ὶ࡛࠸࡞᰾✀ࡣ࡚࠸ࡘᶆ‽ヨᩱࡀᏑᅾࡵࡓ࠸࡞ࡋ㸪⮬ࡽస〇ࡿࡍᚲせࡿ࠶ࡀ㸬ᶆ‽ヨᩱ

ࡑ㸬ࡿ࠶ᚲせ࡛ࡀࡇࡿ࠸࡚ࢀࡉᢸಖࡀࢸࣜࣅࢧ࣮ࣞࢺ㸪ࡾ࠾࡚ࡋࡾࡁࡗࡣࡀฟฎࡢࡑࡣ

㸪IAEA-PT࡛ࡇ ⏝ヨᩱ(90Sr =14.7 ± 0.5, 29.6 ± 0.8 Bq/kg)ࡽᶆ‽ヨᩱࢆస〇࡚ࡗࡼࡇࡿࡍ

ୖグࡢಙ㢗ᛶࢆᢸಖࡓࡋ㸬 
 
࠙⤖ᯝ࣭ᚋࡢィ⏬88ࠚSrF3

㸪⣙࡚ࡋ㟁ὶ್ࡢ- 300 nA ࠸㸪㧗ࡋࡋ㸬ࡓࡁ࡛ࡀࡇࡿᚓࢆ

㸪⤒ࡾ࡞ࡃࡋ⃭ࡀ⪕ᾘࡢ㸪ヨᩱࡵࡓࡓࡋ㧗ฟຊࢆ※ࣥ࢜ࡵࡓࡍฟࡁᘬࢆ㟁ὶ࣒࣮ࣅ

ⓗ࣒࣮ࣅ࡞㟁ὶ್ࡢῶᑡࡀぢࡓࢀࡽ㸬ࡓࡲ㸪PbF2ࢆῧຍ࡚ࡗࡼࡇࡿࡍ 90Zr ቑࡀΰධ㔞ࡢ

㸬ヨᩱࡓࡗࢃࡿ࠶ᚲせ࡛ࡀウ᳨ࡿ࡞᭦ࡣ࡚࠸ࡘ㉁≀ࡿࡍῧຍ㸪ヨᩱࡾࡼࡇࡿ࠼

ሸࡢ࣮ࢲࣝ࣍ᮦ㉁ࡿࡼ 90Zr 㸪Al, Ti, Taࡣ࡚࠸ࡘΰධ㔞ࡢ ࡗ࡞ࢀࡽぢࡀ࠸㐪࡞ࡁࡣ࡛

ࡿ࠼⪄ࡽ㠃ࡢࢺࢫࢥ㸪ࡀࡓ Al ࡣ࡚࠸ࡘ㸬ᶆ‽ヨᩱࡿ࠸࡚ࡋ㐺ࡀ࣮ࢲࣝ࣍ 90Zr ᧯㝖ཤࡢ

స࡛࠸࡞ࡋࢆస〇ࡓࡋ SrF2ヨᩱ࡛ࡣヨᩱ⏤᮶ࡢ 90Zr 㸪90Srࢀࡉ ほࡃከࡀ ጉࡀࣝࢺࢡ࣌ࢫࡢ

ᐖࡓࢀࡉ㸬ࡢࡑⅭ㸪Ꮫⓗ࡞ Zr 㝖ཤ᧯సࡿࡼヨᩱస〇ࡀᚲせࡓࡗࢃࡀࡇࡿ࡞㸬 
 ᚋࡢ※ࣥ࢜ࡣᨵⰋ➼࡚ࡗࡼ 88SrF3

ࢆ㟁ὶ್ࡢ- 500 nA ⛬ᗘ࡛ࡲᘬࡆୖࡁ㸪᳨ฟຠ⋡ࢆ

㧗ࡿࡵணᐃ࡛ࡿ࠶㸬᳨ࡓࡲฟჾ࡛ࡢ 90Sr  90Zr ᨵၿࡢ㸪᳨ฟᡭἲࡵࡓࡿ࠶༑ศ࡛ࡀศ㞳ࡢ

㸪AMS࡚ࡗࡼᨵၿࡢ㸬௨ୖࡿ࡞ᚲせࡀ ࡾࡼ 90Sr/Sr = 10-13ࡢ࣮ࢲ࣮࢜ ᐃࢆ┠ᣦࡍ㸬 
 
࠙ཧ⪃ᩥ⊩ࠚ 
[1] Y. Takagai et al., Analytical Method, 6 (2014) 355-362 
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Development of ultrasensitive detection techniques for long-lived radionuclides with the 6 MV tandem 
accelerator mass spectrometry system 
SASA, K., TAKAHASHI , T., HOSOYA, S., TAKANO K., OCHIAI Y., HONDA M., OHTA Y., 
MATSUO K., MATSUNAKA T., SAKAGUCHI A., SUEKI K.. 

6 MV タンデム加速器質量分析装置を用いた長寿命放射性核種の超高感

度検出技術の開発 

(筑波大学 1、金沢大学 2)○笹 公和 1、高橋 努 1、細谷 青児 1、高野 健太 1、

落合 悠太 1、本多 真紀 1、太田 祐貴 1、松尾 一樹１、松中 哲也 2、坂口 綾 1、 

末木 啓介 1 

 
【緒言】 6 MV タンデム加速器による加速器質量分析(AMS: Accelerator Mass Spectrometry)装
置[1]が、2016 年から筑波大学において稼働を開始した。14C�AMS では、0.2 %の測定精度と約

60,000 年のマシンバックグラウンド（0.04 pMC）を達成している。またその他に、 10Be, 26Al, 
36Cl, 41Ca, 129I 等の超高感度検出が可能となっている。6 MV タンデム加速器質量分析装置にお

ける、長寿命放射性核種の超高感度検出技術の開発状況について報告する。 
【実験】 筑波大学 6 MV タンデム加速器システムは、ペレトロン型タンデム(National Electrostatics 
Corp., USA 製, 18SDH-2)と 5 台の負イオン源および 12 本のビームラインから構成されている。国内

最大規模となる 6 MV タンデム加速器質量分析装置の極微量核種検出ラインには、22.5°静電

分析器と 5 枚電極型ガスΔE�E 検出器が設置されている。また、40 試料を装填できる Cs スパッタ型

負イオン源(MC-SNICS)が 2 台備わっている。そのうちの 1 台は 14C-AMS のために、CO2ガスから直

接 C�を引き出すことが可能なハイブリット型固体/ガス負イオン源となっている。6 MV タンデム加速

器質量分析装置では、10Be, 14C, 26 Al, 36Cl, 41Ca, 129I 等の多核種の高感度 AMS による核種測定が

可能である。加速粒子のビーム条件及び検出器等の設定については、PHITS コードを用いて事前

にシミュレーションを行った。 
【結果】 10Be の測定では、10BeO�を加速電圧 6.0 MV で加速して、20.3 MeV の 10Be3+を検出する。

ガスΔE�E 検出器の入口にアブソーバーセルを設置して、妨害となる 10B を除去する手法を開発し

た。10Be�AMS のマシンバックグラウンドとしては、10Be/Be 比で 2 × 10�15以下を得ている。14C�AMS
では、加速電圧 5.0 MV により、荷電数 q = 4 を用いて 25.0 MeV での AMS 試験測定を実施した。
14C�AMS の試験測定結果として、マシンバックグラウンドが 14C/12C 比で 2.4 × 10�16となり、測定精度

は 0.2%となった。26Al では、加速電圧 6.0 MV を使用しており、36.0 MeV の 26Al5+を検出する。
26Al�AMS のマシンバックグラウンドは、26Al/Al 比で 1 × 10�16以下となっている。36Cl については、加

速電圧 6.0 MV で荷電変換に炭素フォイルを用いて荷電数 q = 8 として、54.0 MeV での AMS 試験

測定を実施した。試料装填方法などを工夫して妨害となる 36S を除去して、36C/Cl 比で 3 × 10�15 のマ

シンバックグラウンドを達成している。41Ca については、Ca の電子親和力が低いことから、CaF2 試料

から負分子イオンの 41CaF3
�を引き出した。加速電圧 6.0 MV により炭素フォイルを用いて荷電数 q = 

5 を選択して、32.5 MeV の 41Ca5+を検出する手法を開発した。これまでに、検出器ガス種類と圧力の

調整および入射窓に 75 nm 厚の Si3N4膜を用いて、41Ca/Ca 比で 3 × 10�15のマシンバックグラウンド

を得ている。また 129I�AMS では、加速電圧 5.0 MV により 129I5+を検出して、129I/127I 比で 10�13台の

測定を可能としている。129I�AMS の測定精度としては、約 1%の評価を得ている。 
【まとめ】 6 MVタンデム加速器質量分析装置の初期試験として、10Be, 14C, 26Al, 36Cl, 41Ca, 129Iの高

感度検出に成功した。今後、90Sr等の他核種の高感度AMS試験測定を実施して、極微量の長寿命

放射性核種の検出について、システム性能評価を実施していく予定である。 
参考文献 

[1] K. Sasa et al., Nuclear Instruments and Methods in Physics Research B 361 (2015) 124-128.                   
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Search for extraterrestrial 60Fe and 244Pu in manganese crusts 
KINOSHITA, N., WALLNER, A., FROEHLICH, M. B., HOTCHKIS, M., FEIGE, J., PAUL, M., 
PAVETICH, S., TIMS, S. G., FIFIELD, L. K., SCHUMANN, D., HONDA, M., MATSUZAKI, H., 
YAMAGATA, T. 
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Froehlich2, M. Hotchkis3, J. Feige4, M. Paul5, S. Pavetich2, S.G. Tims2, L.K. Fifield2, D. 

Schumann6, ᮏከ ┿⣖ 7, ᯇᓮ ᾈஅ 8, ᒣᙧ Ṋ㟹 9�

 
 
䛆⥴ゝ䛇 ኴ㝧⣔ࡢᖺ㱋ࡶࡾࡼᑑࡀศ▷࠸᰾✀ࠊࡣཎጞኴ㝧⣔Ꮡᅾࡣࡢࡶࡓ࠸࡚ࡋᨺᑕቯ

ኚࡋᏑᅾࠊࡵࡓ࠸࡞ࡋ▷ᑑ᰾✀ࢆ⌧ᅾࡢᆅ⌫ୖ᳨࡛ฟࠊࡤࢀࡍኴ㝧⣔㏆ഐ࡛ࡢ⇿Ⓨⓗ࡞

60Fe㸦༙ῶᮇࠋࡿࡁ࡛ࡀࡇࡿᚓࢆሗࡿࡍ㛵ඖ⣲ྜᡂࡸάືࡢࢺࣥ࣋ 260 ᖺ㸧ࡸ 244Pu
㸦༙ῶᮇ 8100 ᖺ㸧ࡢࡑࡣೃ⿵࡛ࠊ㉸᪂ᫍ⇿Ⓨࡸ୰ᛶᏊᫍྜయ࣮ࣝ࣍ࢡࢵࣛࣈࠊ୰ᛶᏊᫍྜ

యࡿࡅ࠾⇿Ⓨⓗࡘ㧗୰ᛶᏊᐦᗘ⎔ቃ࡛㉳ࡿࡇ r 㐣⛬ࡾࡼඖ⣲ྜᡂࠋࡿࢀࡉኴ㝧⣔㏆ഐ

ᆅࠊࡋὶධኴ㝧⣔ෆࡀ✀᰾ࡓࢀࡽసࡁࡢࡑࠊࡤࢀࡇ㉳ࡀࢺࣥ࣋࡞Ⓨⓗ⇿ࡢࡽࢀࡇ࡛

ࡾࡼᾏᗏヨᩱࠊࡣ࡛ࣉ࣮ࣝࢢࡢࠎᡃࠋࡿࢀࡉ ほ࡚ࡋኚ⤒ࡢὶධ㔞ࡶ࡛ୖ⌫ 60Fe ᳨ࢆ

ฟ150-320ࠊࡋ ᖺ๓ 650-870 ᖺ๓ 60Fe ὶධࢆࡇࡿ࠶ࡀࢡ࣮ࣆࡢⓎぢࡓࡋ ✲◊ᮏࠋ(1

࡛ࡲࢀࡇࠊࡣ࡛ 60Fe ࡚࠸⏝ࢆࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥࡓ᪂ࡢࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥࡓࡗ⾜ࢆศᯒࡢ

r 㐣⛬ࡿࡅ࠾ඖ⣲ྜᡂࡸᏱᐂ✵㛫⾜⛣ࡿࡅ࠾㛵ࡿࡍሗࢆᚓࢆࡇࡿ┠ⓗ60ࠊFe 
244Pu 60Feࠋࡓࡗ⾜ࢆศᯒࡢ ὶධ㔞ࡢ㧗㛫ศゎ⬟࡞ሗࢆᚓࡿඹ࡛ࡲࢀࡇࠊほ ࡚ࢀࡉ

ࡿ࠸ 2 ᅇࡢ 60Fe ὶධᮇࡿࡅ࠾ 244Pu  ࠋࡓᚓࢆὶධ㔞ࡢ
䛆ᐇ㦂䛇 ᪂ࡓධᡭࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥࡓࡋヨᩱ୍ࡢ㒊ࢆ 1mm ཌ10ࠊࡋࢫࣛࢫBe ᮾࢆ

MALT ࡢ࡛ AMS ࡢᅜ❧Ꮫ࡛ࣜࣛࢺࢫ࣮࢜ࠊࡓࡲࠋࡓࡋ᥎ᐃࢆᡂ㛗㏿ᗘࠊࡋᐃ ࡚࠸⏝ࢆ

AMS ࡾࡼ 60Fe ࡢ᰾ᐇ㦂⏤᮶ࡣᒙ⾲ࡢࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥࠋࡓࡗ⾜ࢆᐃ ࡢᗘศᕸ῝ࡢ Pu
ᒙ⾲ࠊࡵࡓࡿࢀࡲྵࡀ 3mm ཌࡢ 0-100 ᖺ๓ࡢᒙ100-500ࠊ ᖺ๓ 500-900 ᖺ๓ࡢᒙ

ࡿࢀࡲྵᒙྛࠊࡋࢫࣛࢫ 239, 240, 244Pu ࢆ ANSTO ࡚ AMS  ࠋࡓࡋศᯒ࡚࠸⏝ࢆ
䛆⤖ᯝ䛸⪃ᐹ䛇 ᪂ࡓධᡭࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥࡓࡋ

ࡢ※ኴ㝧⣔እ㉳ࡢ 60Fe 244Puࡢ✚㔞⤒ኚࢆ

ᅗ 1 ࡶࡽࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥ࡞ࡓ᪂ࠋࡍ♧ 200
ᖺ๓ 600 ᖺ๓㏆ 2 ᅇࡢ 60Fe ࠶ࡀὶධࡢ

◊ࡢ࡛ࡲࢀࡇࠊࡓࡲࠋࡓࡋㄆ☜࡚ࡵᨵࢆࡇࡓࡗ

ࡣ࡛✲ 244Pu ࡣ 1 ࠊୖࡎࢀࡉฟ᳨ࡋࢺࣥ࢘࢝ 㝈್

ࡼᒙྛࡣ࡛✲◊ᮏࠊࡀࡓࡗ࠶ἣ࡛≦࠸࡞ࡏ♧ࡋ

ࡾ 10 ࡢ௨ୖࢺࣥ࢘࢝ 244Pu ᡂຌࡇࡿࡍฟ᳨ࡀ

239Puࠋࡓࡋ  240Pu ࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥࠊࡾࡼᗘศᕸ῝ࡢ

ࡢࢺࢫ Pu ᆅࠊ࡛ୖࡓࡋࡽ᫂ࢆ⋠ࡳ㎸ࡾྲྀࡢ

ࡢୖ⌫ 60Fe  244Pu ࣐ࣥࠋࡓࡋ᥎ᐃࢆࢫࢡࢵࣛࣇ

ࡢ୰ࢺࢫࣛࢡࣥ࢞ 244Pu/60Fe ẚࡾࡼ᥎ᐃࡿࢀࡉ r 㐣
ࡿࢀࡉ᥎ᐃࡾࡼᡂ㔞ẚ⏕ࠊࡸᡂ㔞ẚ⏕ࡿࡅ࠾⛬

㉳※࡚࠸ࡘሗ࿌ࠋࡿࡍ 
࠙ཧ⪃ᩥ⊩[1] ࠚ A. Wallner, J. Feige, N. Kinoshita, M. Paul, et al., Nature 532, 69-72 (2016). 
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Chemical reaction and property transformation of cesium during concentration reduction process using 
chlorination-volatilization treatment 
KINOSHITA, N., JIAO, F., NINOMIYA, Y., HONDA, M., SUEKI, K., ASADA, M., KAWAGUCHI, 
M.

ሷⓎἲ࣒⃰࢘ࢩࢭࡓ࠸⏝ࢆᗘపῶฎ⌮ࡿࡅ࠾�
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䛆⥴ゝ䛇 ⚟ᓥཎⓎᨾక࠸⚟ᓥ┴ෆ࡛ࡣ㝖ᰁసᴗࠊࢀࢃ⾜ࡀⓎ⏕ࡓࡋᗫᲠ≀ࡣ୰㛫㈓ⶶタ

ࠋࡿ࠸࡚ࢀࡉウ᳨ࡀ⾡ῶᐜᢏࡢᡭἲ࡛࡞ࠎᵝࠊࡵࡓࡢ㈇ᢸ㍍ῶࡢಖ⟶ሙࠊࡀࡿࢀࡉ⟶ಖ࡚

ሷⓎἲ⃰ࡓ࠸⏝ࢆᗘపῶᢏ⾡ࠊࡣሷ⣲ࡴྵࢆῧຍΰࡓࡏࢃྜࡐᗫᲠ≀ࢆ 1000~1500Υ
Csࠊࡋ⇕ᗘ࡛ຍ ࡢ ᗘప⃰ࡢᐃ୍ࠊࡃ࡞㛵ಀ㢮✀ࡢ≀ᗫᲠࠊ࡛ࡢ࡞ᡭἲࡿࡍⓎ࣭ᅇࢆ

ῶ⋡ࢆᚓࠋࡿࡁ࡛ࡀࡇࡿῧຍ࡚ࡋ㏻ᖖࡣ CaCl2 MgCl2ࠊࡀࡿ࠸⏝ࢆ ࡣሙྜࡓ࠸⏝ࢆ Cs
⃰ᗘపῶ⋡ࡀపୗࡓࡲࠋࡿࡍ CaO  CaCl2ࡢΰྜ≀ࢆῧຍࠊࡿ࠸⏝ᑡ࠸࡞ CaCl2ῧຍ

㔞࡛㧗࠸ Cs ⃰ᗘపῶ⋡ࢆᚓࠋࡿࡁ࡛ࡀࡇࡿሷⓎἲࡓ࠸⏝ࢆ Cs ⃰ᗘపῶ࡚᭱࠸࠾㐺

⾜ࢆ⌮ᗘపῶฎ⃰ࡓ࠸⏝ࢆሷⓎἲࢺࢵࢤ࣮ࢱࢆ⅊༷↝ࡣ࡛✲◊ᮏࠊࡵࡓࡿ᥈ࢆ௳᮲࡞

XRDࠊศᯒࡢ⋠ᗘపῶ⃰ࠊ࠸ ࡿࡼ Cs ┦ࠊฟᐇ㦂⁐ࡢヨᩱࡢฎ⌮๓ᚋࠊศᯒࡢᏛ≧ែࡢ

ᖹ⾮ィ⟬ࡾࡼ Cs ࠋࡓࡳヨࢆゎ᫂ࡢ⛬Ⓨ㐣ࡢ

䛆ᐇ㦂䛇 ↝༷⅊୰ࡢCs⃰ᗘࡣppmࣞࠊ࡛ࣝ࣋XRDࡿࡼ≧ែኚࡢศᯒࡀᅔ㞴ࠊࡵࡓ࡞Cs2CO3

Csࠊࡋ ࡛᪼ࡲ900Υࠊࡏࢃྜࡐΰࢆ ࢆ 1%⛬ᗘྵࢆ⅊༷↝ࡴㄪᩚ୍ࠊ⅊༷↝ࡢࡇࠋࡓࡋᐃ

㔞ࡢ CaCl2ࠊMgCl2ࠊࡣࡃࡋࡶࠊCaO  CaCl2ࡢΰྜ≀ࢆΰ1500~500ࠊࡏࢃྜࡐΥ୍࡛ᐃ㛫

ຍ⇕ࠋࡓࡋⓎࡎࢀࡉṧࡓࡗ⁐⼥≀㸦ࢢࣛࢫ㸧ࢆ⢊○ࠊࡋXRD ࡲࠋࡓࡋᐃ ࢆࣝࢺࢡ࣌ࢫ

ࠊࡏࢃྜࡐΰỈࢆࢢࣛࢫࡓࡋ○⢊ࠊࡓ

Cs ࢢࣛࢫࡓࡲࠋࡓࡋᐃ ࢆฟྜ⁐ࡢ

ࡿࡍṧᏑ Cs ⃰ᗘࡶ ᐃࠋࡓࡋ

䛆⤖ᯝ䛸⪃ᐹ䛇 ࡚ࡋῧຍ CaCl2

ฎ⌮ ᗘࠊࡢሙྜࡓ࠸⏝ࢆ Cs ⃰ᗘప

ῶ⋡ࢆᅗ 1 ࢆCaCl2ࠋࡍ♧ ࡃࡋࡶ10%

ࡣ 30%ῧຍ1200~600ࠊࡋΥ࡚ฎ⌮ࡋ

ࡓࡋⓎࡢ㝿ࡓ Cs ࡓࡋṧᏑࢢࣛࢫ

Ỉ⁐ᛶ⁐ᛶࡢ Cs ᅗࢆྜࡢ 2 ♧

XRDࠋࡍ ࡾࡼ 700~900Υ࡛ຍ⇕ࡓࡋヨ

ᩱࡣࡽ CsCaCl3 ࠋࡓࢀࡉㄆ☜ࡀᏑᅾࡢ

Ỉ⁐ᛶࡢ Cs ࡣ༙ࡢ CsCaCl3࡛ࠊࡾ࠶

㧗 ⎔ቃୗ࡛ࡀࢀࡇ SiO2 ࡸ Al2O3 

Ꮫᛂࠊࡋศゎࡾࡼࡇࡿࡍ CsCl ࡀ
Ⓨࡓࡲࠋࡿࡍῧຍ CaO  CaCl2

Ca-Al-Si-O-Clࠊࡣሙྜࡓ࠸⏝ࢆ≀ΰྜࡢ
ࡋ⏕Ⓨࡾࡼศゎࡢࡑࠊࡋ᪦ᙧᡂ୍ࡀ

ࡓ Cl ࡀ Cs ࡓࡋᛂࠋࡿࡍᛂ Cs ࡣ CsCl Ca-Al-Si-O-ClࠊࡀࡿࡍⓎ࡚ࡋ ࡀศゎ ᗘࡢ

㧗ࡾࡼࠊࡵࡓ࠸ຠ⋡ⓗ CsCl ࠋࡓࡗ࡞ࡽ᫂ࡀࡇࡿࡍⓎࡀ

B 1

ᅗ 1� CaCl2ࢆῧຍࡓࡋ㝿ࡢ ᗘ Cs ⃰ᗘపῶྜ

ᅗ 1� CaCl2ࢆ ࡣࡃࡋࡶ10% 30%ῧຍࡓࡋ㝿ࡢ Cs Ꮡᅾྜࡢ

Search for extraterrestrial 60Fe and 244Pu in manganese crusts 
KINOSHITA, N., WALLNER, A., FROEHLICH, M. B., HOTCHKIS, M., FEIGE, J., PAUL, M., 
PAVETICH, S., TIMS, S. G., FIFIELD, L. K., SCHUMANN, D., HONDA, M., MATSUZAKI, H., 
YAMAGATA, T. 

ࡢ※ኴ㝧⣔እ㉳ࡢ୰ࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥ ��)H  ���3X��

(ΎỈᘓタ ᅜ❧Ꮫࣜࣛࢺࢫ࣮࢜ ,1 2, ANSTO3, ࣥࣜࣝ࣋ᕤ⛉Ꮫ ࣛࣈ࣊ ,4

Ꮫ 5, PSI6, ⟃ἼᏛ 7, ᮾிᏛ 8, ᪥ᮏᏛ ୍ဴ ᮌୗۑ (9 1, A.Wallner2, M.B. 

Froehlich2, M. Hotchkis3, J. Feige4, M. Paul5, S. Pavetich2, S.G. Tims2, L.K. Fifield2, D. 

Schumann6, ᮏከ ┿⣖ 7, ᯇᓮ ᾈஅ 8, ᒣᙧ Ṋ㟹 9�

 
 
䛆⥴ゝ䛇 ኴ㝧⣔ࡢᖺ㱋ࡶࡾࡼᑑࡀศ▷࠸᰾✀ࠊࡣཎጞኴ㝧⣔Ꮡᅾࡣࡢࡶࡓ࠸࡚ࡋᨺᑕቯ

ኚࡋᏑᅾࠊࡵࡓ࠸࡞ࡋ▷ᑑ᰾✀ࢆ⌧ᅾࡢᆅ⌫ୖ᳨࡛ฟࠊࡤࢀࡍኴ㝧⣔㏆ഐ࡛ࡢ⇿Ⓨⓗ࡞

60Fe㸦༙ῶᮇࠋࡿࡁ࡛ࡀࡇࡿᚓࢆሗࡿࡍ㛵ඖ⣲ྜᡂࡸάືࡢࢺࣥ࣋ 260 ᖺ㸧ࡸ 244Pu
㸦༙ῶᮇ 8100 ᖺ㸧ࡢࡑࡣೃ⿵࡛ࠊ㉸᪂ᫍ⇿Ⓨࡸ୰ᛶᏊᫍྜయ࣮ࣝ࣍ࢡࢵࣛࣈࠊ୰ᛶᏊᫍྜ

యࡿࡅ࠾⇿Ⓨⓗࡘ㧗୰ᛶᏊᐦᗘ⎔ቃ࡛㉳ࡿࡇ r 㐣⛬ࡾࡼඖ⣲ྜᡂࠋࡿࢀࡉኴ㝧⣔㏆ഐ

ᆅࠊࡋὶධኴ㝧⣔ෆࡀ✀᰾ࡓࢀࡽసࡁࡢࡑࠊࡤࢀࡇ㉳ࡀࢺࣥ࣋࡞Ⓨⓗ⇿ࡢࡽࢀࡇ࡛

ࡾࡼᾏᗏヨᩱࠊࡣ࡛ࣉ࣮ࣝࢢࡢࠎᡃࠋࡿࢀࡉ ほ࡚ࡋኚ⤒ࡢὶධ㔞ࡶ࡛ୖ⌫ 60Fe ᳨ࢆ

ฟ150-320ࠊࡋ ᖺ๓ 650-870 ᖺ๓ 60Fe ὶධࢆࡇࡿ࠶ࡀࢡ࣮ࣆࡢⓎぢࡓࡋ ✲◊ᮏࠋ(1

࡛ࡲࢀࡇࠊࡣ࡛ 60Fe ࡚࠸⏝ࢆࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥࡓ᪂ࡢࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥࡓࡗ⾜ࢆศᯒࡢ

r 㐣⛬ࡿࡅ࠾ඖ⣲ྜᡂࡸᏱᐂ✵㛫⾜⛣ࡿࡅ࠾㛵ࡿࡍሗࢆᚓࢆࡇࡿ┠ⓗ60ࠊFe 
244Pu 60Feࠋࡓࡗ⾜ࢆศᯒࡢ ὶධ㔞ࡢ㧗㛫ศゎ⬟࡞ሗࢆᚓࡿඹ࡛ࡲࢀࡇࠊほ ࡚ࢀࡉ

ࡿ࠸ 2 ᅇࡢ 60Fe ὶධᮇࡿࡅ࠾ 244Pu  ࠋࡓᚓࢆὶධ㔞ࡢ
䛆ᐇ㦂䛇 ᪂ࡓධᡭࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥࡓࡋヨᩱ୍ࡢ㒊ࢆ 1mm ཌ10ࠊࡋࢫࣛࢫBe ᮾࢆ

MALT ࡢ࡛ AMS ࡢᅜ❧Ꮫ࡛ࣜࣛࢺࢫ࣮࢜ࠊࡓࡲࠋࡓࡋ᥎ᐃࢆᡂ㛗㏿ᗘࠊࡋᐃ ࡚࠸⏝ࢆ

AMS ࡾࡼ 60Fe ࡢ᰾ᐇ㦂⏤᮶ࡣᒙ⾲ࡢࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥࠋࡓࡗ⾜ࢆᐃ ࡢᗘศᕸ῝ࡢ Pu
ᒙ⾲ࠊࡵࡓࡿࢀࡲྵࡀ 3mm ཌࡢ 0-100 ᖺ๓ࡢᒙ100-500ࠊ ᖺ๓ 500-900 ᖺ๓ࡢᒙ

ࡿࢀࡲྵᒙྛࠊࡋࢫࣛࢫ 239, 240, 244Pu ࢆ ANSTO ࡚ AMS  ࠋࡓࡋศᯒ࡚࠸⏝ࢆ
䛆⤖ᯝ䛸⪃ᐹ䛇 ᪂ࡓධᡭࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥࡓࡋ

ࡢ※ኴ㝧⣔እ㉳ࡢ 60Fe 244Puࡢ✚㔞⤒ኚࢆ

ᅗ 1 ࡶࡽࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥ࡞ࡓ᪂ࠋࡍ♧ 200
ᖺ๓ 600 ᖺ๓㏆ 2 ᅇࡢ 60Fe ࠶ࡀὶධࡢ

◊ࡢ࡛ࡲࢀࡇࠊࡓࡲࠋࡓࡋㄆ☜࡚ࡵᨵࢆࡇࡓࡗ

ࡣ࡛✲ 244Pu ࡣ 1 ࠊୖࡎࢀࡉฟ᳨ࡋࢺࣥ࢘࢝ 㝈್

ࡼᒙྛࡣ࡛✲◊ᮏࠊࡀࡓࡗ࠶ἣ࡛≦࠸࡞ࡏ♧ࡋ
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㉳※࡚࠸ࡘሗ࿌ࠋࡿࡍ 
࠙ཧ⪃ᩥ⊩[1] ࠚ A. Wallner, J. Feige, N. Kinoshita, M. Paul, et al., Nature 532, 69-72 (2016). 

2A06 
 

0 2 4 6 8 100

100

200

300

Age (My)

Fl
ux

 (a
to

m
s c

m
-2

 M
yr

-1
)

 
ᅗ 1� ࡢ※ኴ㝧⣔እ㉳ࡢࢺࢫࣛࢡ࣐ࣥ࢞ࣥ 60Fe 
244Pu  ✚㔞⤒ኚࡢ

―60Fe (×104) 

―244Pu 



－　54　－

Removal of iodide in water by bismuth-based adsorbents
LEE, S.-H. and TAKAHASHI, Y.

Removal of iodide in water by bismuth-based adsorbents
(Department of Earth and Planetary Science, Graduate School of Science, The 

University of Tokyo) ,Sang-Ho Leeۑ Yoshio Takahashi

[Introduction] Radioactive iodine (I) is an inevitable radioactive contaminant from the processing of 
nuclear power plant and nuclear accident. Iodine is highly toxic to human and its exposure increases 
incidences of thyroid cancer, leukemia and metabolic disorders. In general, the dominant chemical 
species of iodine in solution are iodide(I-) and iodate(IO3

-): iodide can be more easily absorbed than 
iodate to human thyroid. Therefore, the effective management of iodide in water is important to 
improve public health and sustainability of nuclear power industry. Recent studies have shown that 
silver-based adsorbents such as silver oxide, silver-impregnated activated carbon and iron oxide are 
effective for the removal of iodide in water. Although the silver-based adsorbent has provided effective 
removal of iodide species in wastewater, high cost is still a challenge to its field application. In order 
to overcome this limit of silver-based material in wastewater treatment system, various adsorbents 
such as copper oxide, graphene oxide and manganese oxide have been investigated in an attempt to 
develop cost-effective adsorbents. Recent studies also have reported that bismuth is one of the 
promising material for the removal of iodine in wastewater. In this study, various types of 
bismuth(Bi)-based materials were studied as promising adsorbents for the replacement of silver-based 
adsorbents. 

[Materials and methods] In order to investigate the feasibility of iodide adsorption in water by the 
bismuth-based adsorbents, several types of bismuth-based materials such as bismuth oxide, bismuth 
nitrate, bismuth carbonate and bismuth-containing Mg/Al layered double hydroxide (Mg/Al/Bi LDH)
were prepared by facile co-precipitation method using sodium hydroxide and sodium carbonate. In 
addition, each adsorbents were calcined at different temperature (200 to 600 °C) to investigate the 
adsorption efficiency by the difference of their crystallographic properties. Iodide adsorption 
experiments were carried out using sodium iodide (NaI) solution and the concentration of iodide was 
analyzed by ion chromatography.

[Results and Discussion] The results showed that calcined Mg/Al/Bi LDH shows the higher 
adsorption capacity (140 mg/g) than bismuth oxide (71 mg/g), bismuth nitrate (30 mg/g), bismuth 
carbonate (102 mg/g) and even in calcined Mg/Al LDH (96 mg/g). This results can be originated from 
the porous structure of Mg/Al/Bi due to the formation of layered structure. The Mg/Al/Bi LDH was 
successfully applied to removal iodide in laboratory experiments. Thus, this material can be regarded 
as a competitive candidate in the future research of iodide removal in wastewater.
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Removal and Recovery of Cesium by Heteropolyacid Salts from High-Level Radioactive Waste 
SUZUKI T., IKEZU S., SAKATE Y., KATANO T., TACHIBANA Y.. 
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Fig. 1 Breakthrough curve of 
simulated HCl type HLW  

Removal of iodide in water by bismuth-based adsorbents
LEE, S.-H. and TAKAHASHI, Y.

Removal of iodide in water by bismuth-based adsorbents
(Department of Earth and Planetary Science, Graduate School of Science, The 

University of Tokyo) ,Sang-Ho Leeۑ Yoshio Takahashi

[Introduction] Radioactive iodine (I) is an inevitable radioactive contaminant from the processing of 
nuclear power plant and nuclear accident. Iodine is highly toxic to human and its exposure increases 
incidences of thyroid cancer, leukemia and metabolic disorders. In general, the dominant chemical 
species of iodine in solution are iodide(I-) and iodate(IO3

-): iodide can be more easily absorbed than 
iodate to human thyroid. Therefore, the effective management of iodide in water is important to 
improve public health and sustainability of nuclear power industry. Recent studies have shown that 
silver-based adsorbents such as silver oxide, silver-impregnated activated carbon and iron oxide are 
effective for the removal of iodide in water. Although the silver-based adsorbent has provided effective 
removal of iodide species in wastewater, high cost is still a challenge to its field application. In order 
to overcome this limit of silver-based material in wastewater treatment system, various adsorbents 
such as copper oxide, graphene oxide and manganese oxide have been investigated in an attempt to 
develop cost-effective adsorbents. Recent studies also have reported that bismuth is one of the 
promising material for the removal of iodine in wastewater. In this study, various types of 
bismuth(Bi)-based materials were studied as promising adsorbents for the replacement of silver-based 
adsorbents. 

[Materials and methods] In order to investigate the feasibility of iodide adsorption in water by the 
bismuth-based adsorbents, several types of bismuth-based materials such as bismuth oxide, bismuth 
nitrate, bismuth carbonate and bismuth-containing Mg/Al layered double hydroxide (Mg/Al/Bi LDH)
were prepared by facile co-precipitation method using sodium hydroxide and sodium carbonate. In 
addition, each adsorbents were calcined at different temperature (200 to 600 °C) to investigate the 
adsorption efficiency by the difference of their crystallographic properties. Iodide adsorption 
experiments were carried out using sodium iodide (NaI) solution and the concentration of iodide was 
analyzed by ion chromatography.

[Results and Discussion] The results showed that calcined Mg/Al/Bi LDH shows the higher 
adsorption capacity (140 mg/g) than bismuth oxide (71 mg/g), bismuth nitrate (30 mg/g), bismuth 
carbonate (102 mg/g) and even in calcined Mg/Al LDH (96 mg/g). This results can be originated from 
the porous structure of Mg/Al/Bi due to the formation of layered structure. The Mg/Al/Bi LDH was 
successfully applied to removal iodide in laboratory experiments. Thus, this material can be regarded 
as a competitive candidate in the future research of iodide removal in wastewater.
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The effect of quench and its reduction for direct measurement of tritium in green tea
TOGARI, A., AZUMA, K., ZHOU, Q., HATANO, Y., HARA, M., CHIKADA, T., OYA, Y.
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Evaluation of calibration curve in neutron activation analysis  
MIURA, T.(NMIJ)
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Radiochemical measurement of photonuclear reaction yields for photon activation analysis. 
OURA, Y., TERASAKI, H., YAMAGUCHI, Y., IKEDA, H., KUROIWA, N., ENDO, I., MIURA, Y., 
TANAKA, Y.. 

光量子放射化分析のための光核反応収率の測定	

（首都大）	 ○大浦泰嗣，寺岬仁志，山口優貴，池田瞳，黒岩憲明，遠藤勇，

三浦義隆，田中義久	

 
 
【はじめに】 	 放射化分析法の一つである光量子放射化分析法(PAA)は，電子の制動放射線を用

いた(γ, n）反応を利用するが，中性子による(n,γ)反応を利用する中性子放射分析法(NAA)ほど利

用されていないのが現状である．この理由はいろいろあると思うが，PAA を利用する上で不便な点の

一つは，NAA の様にまとまった核反応断面積データがそろっていないことである．そのため，どれく

らいの誘導放射能が生成するか計算が困難であり，このことが PAAの利用が少ない理由のひとつで

はないかと考えている．Segabade ら 1)の PAA の書籍に掲載されている表は，もっともよく整備されて

いる PAA のための反応収率に関するデータ(E0 = 30 MeV で 1 時間照射した時の誘導放射能比)の

一つであると思われる．そこで，これらの値を確認すると共に，掲載されていないエネルギーの制動

放射線を照射した時の核反応収率を測定している.  

【実験】	 炭素から鉛の単体，酸化物，あるいは塩化物の試薬約 50 mg を Al 箔で包み，直径 10 ｍ

ｍまたは 8 ｍｍのペレット状の照射試料を作った．これを同じ直径の Ni 箔とともに石英管に封入し，

東北大学電子光理学研究センター(ELPH)または京都大学原子炉実験所(KURRI)の電子線形加速

器にて最大エネルギー(E0)が 20MeV〜30MeV の制動放射線を 5 分間～30 分間照射した．照射後，

適度な時間をおいて，試料を Ge 半導体検出器で複数回測定し，光核反応収率を 58Ni(γ, n)57Ni 反

応収率との比として求めた． 
【結果と考察】 	 図１に ELPH にて最大エネルギー 
30 MeV の制動放射線で照射した時の反応収率比を
標的核質量数(At)に対して示す．概して，反応収率
比は Atの増加と共に，系統的に増加したが，大きく

外れる核種もあった．基準とした 58Niの収率比を×
で示したが，系統性よりも低い．また，○で示した

核異性体を生成する反応収率比は，●の基底状態核

よりも収率が小さく，これらは相対的に生成しにく

いことがわかった．KURRIの加速器を用いて，一部
の元素で反応収率比を測定したが，照射方法が異な

ることにかかわらず，反応収率比はほぼ同じであっ

た．一方，本研究で得た反応収率比は Segabadeらの
値よりも小さいことが多かった．E0 が 20 MeVでの
反応収率比は，30 MeVでの値よりも Atが大きい領

域では高く(1〜3 倍)，At が小さい領域では低い(〜
70%)傾向が見られた．これは，巨大共鳴が生じるエ
ネルギーが Atが小さいほど高いことに対応していると考えられる．講演では，反応収率比を

用いたシングルコンパレータ法による標準試料の定量結果についても報告する． 
 
1) C. Segabade et al., "Photon Activation Analysis" de Gryter (1983). 
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図１ ELPH における E0 = 30 MeV での反

応収率比．×は 58Ni の収率比，○は核

異性体を生成する反応収率比を示す．

点線は目安． 


