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は   じ   め   に 

 

 

青森県では、六ケ所村に日本原燃(株)の原子燃料サイクル施設、東通村に東北電力(株)及び東京

電力ホールディングス(株)の東通原子力発電所、むつ市にリサイクル燃料貯蔵(株)のリサイクル燃

料備蓄センター、大間町に電源開発(株)の大間原子力発電所が立地しています。 

私どもの青森県原子力センターは、これら原子力施設周辺住民の安全の確保及び環境の保全を

図るため、放射能の調査・原子力施設の監視機関として、六ケ所村に設置されました。 

主な業務は環境放射線等の監視に関すること、立地した原子力施設の安全性に関することとな

っており、このうち環境放射線等の監視については、測定する項目や地点、調査する環境試料の

種類等を原子力施設毎に定めたモニタリング計画を作成し、この計画に基づき、空間放射線の測

定・監視、環境試料の分析・測定を行っています。 

当センター所報は、これら日常のモニタリングで得られた知見や関連して実施している調査研

究の成果をとりまとめたものです。とりまとめに当たっては、青森県原子力センター環境放射線

調査研究検討会の委員をはじめ多くの専門家の方々から貴重なご意見・ご指導をいただきました。

紙面をお借りして深く感謝申し上げます。 

上述の原子力施設のうち主な施設については、東京電力(株)福島第一原子力発電所の事故以降

操業していませんが、来るべき再稼働・操業に向け、私ども職員１人１人が研鑽を積み、一丸と

なって業務を進めて参る所存でございますので、引き続きの御指導・御鞭撻のほどよろしくお願

い申し上げます。 

 

令和 3 年 3 月 

 

青森県原子力センター 

                       所 長  神  正 志 
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電子式積算線量計による積算線量測定の検討 

 

米内山愛望  大坂直人  鈴木将文 

 

１．はじめに 

 青森県では、原子力に係る環境放射線モニタリングにおいて、蛍光ガラス線量計（以下「R

PLD」という。）による積算線量測定を県内 41 地点で実施している。そのうち 24 地点では、

RPLD の収納箱内に併設した電子式積算線量計（以下「EPD」という。）により、γ・X 線及び

中性子線の積算線量等を測定している。また、当該 24 地点のうちの 5 地点（いずれもモニタ

リングステーション）では、測定局敷地内に中性子線線量率計（比例計数管方式）を設置し

中性子線線量率を測定している。 

 EPD は、γ・X 線及び中性子線の積算線量及びその経時変化の記録が可能であり、平常時モ

ニタリング強化時の活用を目的として整備したものであるが、平常時モニタリングにも活用

することにより、次のとおり業務の効率化及び経費の抑制が期待できる。 

 ○RPLD は測定に係る作業時間が約 16 時間であるのに対し、EPD は約 4 時間で済むため、

積算線量測定用機器を RPLD から EPD へ変更することにより、測定に係る作業時間の短

縮が期待できる。 

 ○中性子線線量率計に比べ EPD の方が安価で整備・保守を行えるため、EPD を活用するこ

とにより、多数の地点での中性子線の積算線量の把握にあたり経費負担の抑制が期待で

きる。 

 上述のように EPD を平常時モニタリングにも活用する場合は、事前に、EPD と RPLD とで

積算線量測定値に差があるかどうか、EPD と中性子線線量率計とで積算線量測定値に差があ

るかどうかを確認しておくことが重要であることから、今般、各測定機器による積算線量測

定値の比較を行ったものである。また、比較結果を踏まえ、上述の活用に適するどうか検討

を行った。 

 

２. 調査方法 

2.1 比較対象機器の仕様について 

(1) EPD の仕様について 

 現在使用している EPD は、平成 21 年度に購入した Thermo SCIENTIFIC 株式会社製の EPD-

N2（寸法：86 mm×63 mm×19 mm、重量：108 g）である。測定対象は γ・X 線及び中性子線

であり、図 1 の外観図に示すとおり側面のモニタから積算線量を確認できる。さらに、積算

線量の経時変化の記録機能があり、専用 PC との赤外線通信により積算線量の経時変化を

CSV 形式で確認できる。 
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図 1 EPD-N2 の外観 

 

(2) γ・X 線積算線量比較に使用する機器の仕様 

 γ・X 線積算線量比較に係る対象機器を下記に示す。また、比較対象機器である EPD 及び

RPLD の仕様を表 1 に示す。 

・EPD（Thermo SCIENTIFIC 株式会社、EPD-N2） 

・RPLD（AGC テクノグラス株式会社、SC-1） 

・ガラス線量計リーダ（AGC テクノグラス株式会社、FGD201S、固体レーザー式） 

 

表 1  EPD 及び RPLD の機器仕様 

 EPD RPLD 

測定線種 γ・X線（、中性子線） γ・X線 

測定線量(当量) 個人線量当量(Hp(10)) 空気吸収線量 

測定線量(当量)範囲 0 μSv～16 Sv 20 μGy～10 Gy 

測定エネルギー範囲 20 keV～10 MeV 32 keV～3 MeV 

エネルギー特性 

25 keV～1.5 MeV：±20% 

20 keV～6 MeV：±30% 

6 MeV～10 MeV：±50% 

32 keV～1.25 MeV：±20% 

 

(3) 中性子線積算線量比較に使用する機器の仕様 

中性子線積算線量比較に係る対象機器及びデータ解析に用いた機器を下記に示す。また、

比較対象機器である中性子線線量率計及び EPD の仕様を表 2 に示す。 

・EPD（Thermo SCIENTIFIC 株式会社、EPD-N2） 

・中性子線線量率計（株式会社日立製作所） 

 

表 2  EPD 及び中性子線線量率計の機器仕様 

 EPD 中性子線線量率計 

測定線種 中性子線（、γ・X線） 中性子線 

測定線量(当量) 個人線量当量(Hp(10)) 周辺線量当量(H*(10)) 

測定線量(当量)範囲 0 μSv～16 Sv 10 nSv/h～10 mSv/h 

測定エネルギー範囲 20 keV～10 MeV 0.025 eV～15 MeV 

検出器 半導体検出器 He-3比例計数管検出器 
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2.2 γ・X 線積算線量比較測定 

 EPD 及び RPLD を、原子燃料サイクル施設周辺の 24 地点に設置し、平成 30 年度における

各四半期の積算線量測定結果の比較を行った。比較対象機器の設置前準備として、EPD は設

置前に電池詰め及び積算線量のリセット操作を行い、RPLD における測定は 400 ℃、1 時間

の加熱による再生処理及びガラス線量計リーダへの初期値の登録を行った。設置については、

図 2 に示すとおり、積算線量計収納箱に比較対象機器を上下に重ならないよう配置し、約 3

か月経過後に回収した。回収後、EPD は PC への接続により読み取りを行い、RPLD は、ガラ

ス線量計リーダによる測定（5 回連続読み取りによる平均）を行った。 

 なお、RPLD による積算線量測定については、放射能測定法シリーズ 27「蛍光ガラス線量

計を用いた環境 γ 線量測定法」(文部科学省 平成 14 年) 1)に基づき実施した。 

 

 

図 2  EPD 及び RPLD の積算線量収納箱への収納状況 

 

2.3 中性子線積算線量比較測定 

 EPD 及び中性子線線量率計を用い、１．で述べた中性子線線量率計を設置している 5 地点

における、平成 27 年度から令和元年度までの各四半期の測定結果の比較を行った。但し、平

成 28 年度については、新旧 RPLD の並行測定の実施により、EPD を収納する積算線量収納

箱のスペースが確保できないことから EPD による測定を行っていないため対象外とした。

EPD による測定方法については、3.1 γ・X 線積算線量比較測定に示す手順と同様とした。 

中性子線線量率計は連続測定を行っているため、測定データが伝送されるテレメータシス

テム上から中性子線線量率（μSv/h）の 1 時間値を取得し、その総和を EPD の環境場設置日

数に換算し、EPD による積算線量と比較した。 
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３．調査結果 

3.1 γ・X 線測定結果比較 

 EPD 及び RPLD の積算線量の比較結果を図 3 に示す。測定値の単位については両者で異な

るため、RPLD の吸収線量（Gy）に 0.8 を乗じた実効線量と EPD の個人線量当量（Sv）を 91

日換算した測定値の比較等を実施した。 

いずれの地点においても EPD による測定値は RPLD による測定値の約 1.6 倍の値を示し

た。また、ほとんどの地点において同様の変動を示したが、西公園における平成 30 年度第 2

四半期の測定値は異なる変動を示し、その変動係数は 10％以上であった。また、EPD 及び

RPLD による相関関係を確認するため、目的変数を EPD による積算線量、説明変数を RPLD

による積算線量とした単回帰分析を行った。環境場に配置した線量計のみの測定値について

単回帰分析を行った結果は図 4 のとおりであり、決定係数は 0.56 であった。図 3 で異なる変

動を示した西公園は散布図においても全体的な傾向から外れていた。 

 

 

図 3 EPD 及び RPLD による測定値の推移 
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3.2 中性子線測定結果比較 

 EPD 及び中性子線線量率計による測定値の推移を図 7 に示す。EPD の積算線量は 4 年間の

5 地点分において 53～255 μSv/91 日であった。一方、中性子線線量率計による積算線量は、

第 4 四半期に積算線量の低下傾向が見られるが 4 年間の 5 地点分において 7～10 μSv/91 日

と、大きな変動は認められなかった。両者を比較すると、EPD が中性子線線量率計の積算線

量を大幅に上回り、また、測定値には大きな変動が認められた。 

 

４．考察 

4.1 γ・X 線測定結果比較 

 EPD 及び RPLD の積算線量に差異が見られたことについては、エネルギー範囲及び測定線

量(当量)に起因するものと推測される。表 1 で示すように RPLD の測定エネルギー範囲は 32 

keV～3 MeV であるのに対し、EPD は 20 keV～10 MeV であり RPLD より広範囲であるため

宇宙線による影響を受けやすいと考えられる。また、本検討において RPLD は空気吸収線量

率を実効線量へ換算し算出している。実用量は、防護量に対して保守的な評価を与えるよう

に、防護量よりやや大きい数値が出るよう定義されている 2)ため、実用量として用いられる

個人線量当量を測定している EPD の方が防護量である実効線量で示している RPLD より、高

く見積もっているものと考えられる。 

EPD 及び RPLD の年間の変動で同様の傾向を示さなかった地点について、西公園における

平成 30 年度第 2 四半期の EPD の積算線量の経時変化を図 6 に示す。設置期間中に一度、積

算線量がリセットされており、設置中の機器に不具合が発生したものと考えられる。西公園

を除く環境用のみの測定値について単回帰分析を行った結果を図 7 に示す。決定係数は 0.88

であり、図 4 の全地点分の測定値による単回帰分析結果の決定係数より 1 に近い値となり、

正の相関が見られた。 
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図 4 環境用線量計のみの測定値をプロットした散布図 



8 
 

0

50

100

150

200

250

300

Q1 Q2 Q3 Q4

積
算

線
量

(μ
S
v/
9
1日

)

四半期

R1
H30
H29
H27

0

2

4

6

8

10

12

Q1 Q2 Q3 Q4

積
算

線
量

(μ
S
v/
9
1日

)

四半期

R1
H30
H29
H27

0

50

100

150

200

250

300

Q1 Q2 Q3 Q4

積
算

線
量

(μ
S
v/
9
1日

)

四半期

R1
H30
H29
H27

0

2

4

6

8

10

12

Q1 Q2 Q3 Q4

積
算

線
量

(μ
S
v/
9
1日

)
四半期

R1
H30
H29
H27

0

50

100

150

200

250

300

Q1 Q2 Q3 Q4

積
算
線
量

(μ
S
v/
9
1日

)

四半期

R1
H30
H29
H27 0

2

4

6

8

10

12

Q1 Q2 Q3 Q4

積
算
線
量

(μ
S
v/
9
1日

)

四半期

R1
H30
H29
H27

0

50

100

150

200

250

300

Q1 Q2 Q3 Q4

積
算
線
量

(μ
S
v/
9
1日

)

四半期

R1
H30
H29
H27 0

2

4

6

8

10

12

Q1 Q2 Q3 Q4

積
算
線
量

(μ
S
v/
9
1日

)

四半期

R1
H30
H29
H27

 EPD 中性子線線量率計 

尾
駮 

  

千
歳
平 

  

平
沼 

  

泊 

  

吹
越 

  

  

 

0

50

100

150

200

250

300

Q1 Q2 Q3 Q4

積
算

線
量

(μ
S
v/
9
1日

)

四半期

R1
H30
H29
H27

0

2

4

6

8

10

12

Q1 Q2 Q3 Q4

積
算

線
量

(μ
S
v/
9
1日

)

四半期

R1

H30

H29

H27

図 5 EPD 及び中性子線線量率計による測定結果 



9 
 

  

 

 

4.2 中性子線測定結果の比較 

 EPD が中性子線線量率計の積算線量を大幅に上回ったのは、検出器の仕様に起因するもの

と推測される。中性子線線量率計に使用している He-3 比例計数管検出器はエネルギー補償が

可能であり、指示誤差は中性子線源照射による線量率に対し、指示線量率の精度が 15％以内

であるとしている。一方、Thermo SCIENTIFIC 株式会社製の EPD は半導体中性子検出器を使

用しており、低いエネルギーの中性子を検出する熱中性子検出器及び高いエネルギーの中性

子を検出する高速中性子検出器の 2 種類が搭載されている 3）。この EPD は熱中性子検出器及

び中性子検出器の出力を重み付け加算することにより、0.025 eV～15 MeV の測定エネルギー

範囲で図 8 に示しているエネルギー特性を示す。図 8 より 0.01 eV～10 keV までの Hp(10)の

相対比は約 10 であり、この範囲の中性子が多く検出された場合、測定値が 10 倍程度高くな

ると推測される。また、個人線量当量と周辺線量当量では、異なる状況で校正されているた

め個人線量計で空間線量を測定すると過小評価されることが明らかになっている 4）が、両者

の測定値は、EPD の方が RPLD の 10 倍以上高い値を示した。 

 EPD による測定で四半期ごとの測定値に大きな変動が認められた点については、EPD は偶

数四半期ごと及び奇数四半期ごとに同一の機器を使用しており、機器の個体差による影響が

考えられる。 

図 8  EPD-N2 における中性子線のエネルギーレスポンス 5) 
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５ まとめ 

本検討では、各測定機器による積算線量測定値の比較を行った。 

 EPD 及び RPLD による比較では、EPD による測定値は、RPLD による測定値の約 1.6 倍の

高い値を示し、また、対象地点 24 地点のうち、1 地点で EPD の不具合が確認された。 

EPD 及び中性子線線量率計による比較では、EPD による測定値は、中性子線線量率計によ 

る測定値より約 10 倍高い値を示し、また、年間における EPD による測定値の推移はばらつ

きが大きいことが明らかになった。 

 今般の比較結果を踏まえると、EPD を RPLD 及び中性子線線量率計へ代替利用することは

適切でないものと考えられる。 
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Sr-90 分析におけるイオン交換樹脂吸着法を用いた 

陸水の前処理方法の検討 
 

蒔苗慧亮  佐藤康亮  米内山愛望  神 俊雄 

 

１．はじめに 

青森県では、原子燃料サイクル施設に係る環境放射線等モニタリング（以下「モニタリング」

という。）の一環として、陸水（水道水及び井戸水）中の Sr-90 を調査対象としている。 

環境試料の Sr-90 分析については、放射能測定法シリーズ 2「放射性ストロンチウム分析法」

（文部科学省 平成 15 年改訂）1)では、試料にストロンチウム担体（以下「キャリア」という。）

を添加した後、試料の種類に応じた前処理操作を加え、多段階の沈殿分離、イオン交換分離を行

い、ストロンチウムを分離する。その後、試料に存在する Y-90 を除去（スカベンジング）し、Sr-

90 から新たに生成する Y-90 と Sr-90 が放射平衡に達するよう 2 週間程度放置した後、生成した

Y-90 を水酸化鉄共沈により分離（ミルキング）し、Y-90 のβ線を測定した結果から、Sr-90 濃度

を算出することとしている。 

同測定法シリーズの陸水の前処理の工程においては、陸水 100 L にキャリアを加え撹拌した後、

5 L ビーカー等を用いて蒸発乾固させ、王水により有機物を酸分解した後、塩酸（1+3）を加え 2

～3 時間加熱、吸引ろ過し、ろ液を分析試料とするとしている。 

一方、降下物は、上記のような蒸発法のほか、陽イオン交換樹脂を用いたイオン交換樹脂吸着

法について示されており、後者は降下物を捕集した水試料にキャリアを加え撹拌した後、吸引ろ

過し、ろ液を Na 型強酸性陽イオン交換樹脂カラム（樹脂容量 500 mL）に一定流量で通液した後、

塩酸（1+3）2 L でストロンチウム等を溶出し、溶出液を分析試料とするとしている。 

また、海水は、H 型強酸性陽イオン交換樹脂を充填した大型カラム（樹脂容量 1650 mL）に海

水 40 L を一定流量で通液した後、溶離液 A（酢酸アンモニウム溶液（15.4 w/v%）-メタノール（容

積比 1：1））によりマグネシウムやカルシウム等をある程度除去し、続いて、塩酸（1+2）6 L に

よりストロンチウム等を溶出（以下「予備濃縮」という。）させ、溶出液を分析試料とするとして

いる。 

本県の Sr-90 分析における陸水の前処理では、前述の陸水の分析方法に準拠し、陸水 100 L に

キャリアを加え撹拌した後、5 L ビーカーを用いておよそ 5 L 程度まで蒸発濃縮したもの（酸分

解、酸抽出は行わない。）を分析試料としている。図 1 に示すとおり、各工程に要する期間は、①

濃縮に約 14 日、②炭酸塩沈殿に約 1 日、③シュウ酸塩沈殿に約 2 日、④陽イオン交換に約 2 日、

⑤スカベンジングの操作期間及び⑥Sr-90 と Y-90 の放射平衡に要する期間が約 14 日、⑦ミルキ

ングに 0.5 日であり、①～⑦の全工程では最短でも約 34 日を要しており、前処理期間の長さが分

析期間を長期化させる一因となっている。 

今般、陸水の Sr-90 分析における前処理期間の短縮を図るため、イオン交換樹脂吸着法による

陸水中ストロンチウムの濃縮を試行したので、その結果を報告する。なお、本県では降下物の前

処理は蒸発法を採用しており、降下物のイオン交換樹脂吸着法に使用するカラムを有していない

ため、海水の予備濃縮に使用している既存の大型カラムを活用して検討した。 
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  計量   

従来   今回検討した手法 

約 14 日  ① 蒸発濃縮    ①’ イオン交換  約 1.5 日 

   ② 炭酸塩沈殿  約 1 日  

   ③ シュウ酸塩沈殿  約 2 日  

   ④ 陽イオン交換  約 2 日  

   ⑤ スカベンジング  

約 14 日 
 

  ⑥ Y-90 放射平衡待ち  

   ⑦ ミルキング  約 0.5 日  

     

約 34 日   β線測定     約 22 日 

図 1 陸水中 Sr-90 分析方法概要と所要時間 

 

２．調査方法 

2.1 対象試料 

モニタリング対象試料である陸水試料のうち、令和元年度に採取した水道水及び井戸水 100 L

を用いた。 

 

2.2 採取方法 

(1) Sr-90 分析用 

 放射能測定法シリーズ 16「環境試料採取法」（文部科学省 昭和 58 年）2)に準拠し、いずれも

屋外に設置している蛇口から複数の 20 L ポリタンクに採取し、採取後、ポリタンク 1 個につき

20 %塩酸を 40 mL 加えた。なお、採水前に十分に水を流し、水質を安定させた。また、採取容器

は 2 回以上共洗いしたものを用いた。 

(2) 安定元素分析用 

 同様に蛇口から 500 mL ポリ容器に採取した。なお、塩酸は添加しない。 

 

2.3 イオン交換樹脂への吸着及び溶離 

(1) 吸着 

 試料の入った 20 L ポリタンクを振り混ぜ、器壁への付着物を落とし、10 L ポリメスシリンダー

を用いて試料 100 L を量り取り、100 L ポリ容器へ移し入れた。キャリア（10 mg Sr/mL）を 10 mL

加え撹拌した後、H 型強酸性陽イオン交換樹脂を充填した大型カラム（Dowex 50W-X8、100～200 

mesh、直径 9 cm、高さ 26 cm）に流速約 80 mL/min で通液し陽イオンを吸着させた。100 L ポリ

容器の器壁を 1 L の純水で洗浄し、洗液を同じ流速で通液した。 

(2) 溶離 

塩酸（1+1）又は塩酸（1+2）10 L を流速約 30 mL/min で通液し、溶出液を 1～2 L 毎にポリ瓶
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に受けた。 

(3) 測定試料原液の調製 

 それぞれの分画から適量を採取し、蒸発乾固した後、塩酸（1+1）10 mL を加えて溶解し、100 

mL メスフラスコに移し入れ純水により定容した。 

(4) 測定試料の調製 

 それぞれの測定試料原液を適宜希釈して測定試料とした。 

 

2.4 測定方法 

(1) 陸水中の安定ストロンチウム及びカルシウム 

放射能測定法シリーズ 2「放射性ストロンチウム分析法」（文部科学省 平成 15 年改訂）1)の安

定ストロンチウムの定量を参考に、安定元素分析用試料を適宜希釈し、ICP 発光分光分析装置に

よりキャリアを加えていない試料中の安定ストロンチウム及びカルシウムの定量を行い、溶出液

中のストロンチウム及びカルシウムの回収率の算定に用いた。 

(2) 溶出液中のストロンチウム及びカルシウム 

ア ICP 発光分光分析装置によりストロンチウムの定量を行い、（1）式により各分画中のスト

ロンチウムの回収率を算出した。 

Y1＝｛ W2 ／（W1 + W3×V）}×100                    （1） 

Y1：各分画中のストロンチウムの回収率（%） 

W1：加えた担体ストロンチウムの量（mg） 

W2：各分画中に回収されたストロンチウムの量（mg） 

W3：陸水中の安定ストロンチウム濃度（mg/L） 

V ：供試量（L） 

イ カルシウムについても、上記同様に定量し、（2）式により各分画中のカルシウムの回収率

を算出した。 

Y2＝｛ W4 ／（W5×V）}×100                         （2） 

Y2：各分画中のカルシウムの回収率（%） 

W4：各分画中に回収されたカルシウムの量（mg） 

W5：陸水中の安定カルシウム濃度（mg/L） 

V ：供試量（L） 

(3) 試薬及び測定機器等 

 試薬類は、富士フイルム和光純薬株式会社製の試薬特級、原子吸光分析用グレードを用いた。 

 ストロンチウム及びカルシウムの定量には、株式会社島津製作所製 ICP発光分光分析装置 ICPS-

7510 を用いた。 
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３．調査結果 

3.1 ストロンチウムの溶離状況 

 イオン交換樹脂に吸着させた水道水又は井戸水中のストロンチウムを塩酸（1+1）により溶離し

た際の各分画中のストロンチウムの回収率を図 2 に示す。いずれの試料においても、溶出液を 6 

L 程度回収した時点で、ストロンチウムの回収率（積算）はほぼ 100 %であり、大型カラムによ

りストロンチウムを損失することなく予備濃縮することが可能であることが確認できた。 

ストロンチウム濃縮後の工程では、水酸化ナトリウムを加えて pH 調整した上で炭酸ナトリウ

ムを加えることにより、炭酸塩沈殿を生成する。このとき試料に含まれる塩酸の量が多いと沈殿

生成後に塩化ナトリウムの結晶が析出することもあるため、可能な限り塩酸の量を減らす必要が

ある。通液後 0～3 L の分画ではストロンチウムはほぼ溶出しないことから、通液後 3～6 L の分

画を分析試料とすることが望ましい。 

なお、溶離液に塩酸（1+2）を用いた場合は、溶出液を 6 L 回収した時点でのストロンチウムの

回収率は 88 %程度であった。塩酸（1+1）を溶離液とした場合と比較して、溶離に掛かる時間が

増す上、分析に供する液量が増えるためストロンチウム濃縮後の工程で複数のビーカーに分割し

て操作を行う必要が生じ、沈殿生成時の作業時間の増加やビーカー内壁への付着等により損失す

るストロンチウムの増加が見込まれるため、溶離液には塩酸（1+1）を用いることが望ましい。 

 

図 2 溶離液の通液量とストロンチウム回収率の関係 

※ 水道水は最初の 2 L を分取した後、1 L ずつ分取した。井戸水は 6 L 目まで 2 L ずつ分取した後、1 L ずつ分取した。 

 

3.2 カルシウムの溶離状況 

炭酸塩沈殿分離及びシュウ酸塩沈殿分離の工程においては、分析試料中のストロンチウムを同

様の挙動を示すカルシウムとともに共沈させており、試料中のカルシウム濃度が低い場合にはス

トロンチウムの回収率が低下する可能性がある。このため、本県では、陸水中の安定カルシウム

量が沈殿を生成するビーカー1 個につき 250 mg を下回る場合には、カルシウム担体溶液を加えた

上で炭酸塩沈殿分離操作を行うこととしている。ストロンチウムの予備濃縮工程において試料中
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のカルシウムの一部が損失し、その後の沈殿生成の際にカルシウム量が不足する可能性があるこ

とから、本検討により各分画中のカルシウム量を確認した。 

イオン交換樹脂に吸着させた水道水中のカルシウムを塩酸（1+1）により溶離した際の各分画

中のカルシウムの回収率を図 3 に示す。溶出液中のカルシウムは、通液後 0～3 L の分画に 3 割

程度溶出し、通液後 5 L までにはほぼ 100 %が溶出する。平成 27～令和元年度に採取した陸水中

のカルシウムは、水道水 100 L 当たり 1050 mg 程度、井戸水 100 L 当たり 370 mg 程度である。

3.1 に記載したとおり通液後 3～6 L の分画を Sr-90 分析試料とした場合、陸水 100 L 中のカルシ

ウムの 3 割程度を損失すると、井戸水では 250 mg を下回る可能性があるため、カルシウム担体

を添加する必要がある。 

  

図 3 溶離液の通液量とカルシウム回収率の関係 

   

４．まとめ 

陸水の前処理に当たり、海水の予備濃縮に使用している既存の大型カラムを活用し、イオン交

換樹脂吸着法を用いた陸水中のストロンチウムの濃縮を試行し、溶離条件を決定した。今回検討

した手法により前処理に要する期間を 10 日程度短縮できた。 
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精米及び米ぬか中の放射能濃度の推移 

 

蒔苗慧亮  佐藤康亮  楢山宝孝  神 俊雄 

 

１．はじめに 

青森県には原子燃料サイクル施設や原子力発電所等の原子力関連施設が立地していることから、

県では当該施設から放出される放射性物質等の拡散状況や住民の被ばく線量等を把握するため、

環境放射線等モニタリング（以下「モニタリング」という。）を実施している。本調査の一環とし

て原子力施設周辺地域で生産される農水産物を対象に、線量評価を目的として可食部に含まれる

放射能濃度を調査している。例えば、米については米ぬかを除いた精米を対象として調査を行っ

てきた。 

家庭用米としての精米の流通量は玄米と比較して非常に多いものの、近年、健康志向の高まり

により玄米の消費量は増加傾向にあるが、米ぬかは精米より放射性物質濃度が高く、Cs-137 や Sr-

90 等の人工放射性核種は過去の大気圏内核実験や国内外の原子力施設の事故等により大気中に

放出されたものであることが知られている 1),2)。 

今回、本県のモニタリングで対象としている米の一部について、米ぬかに含まれる Cs-134、Cs-

137 及び Sr-90 を分析し、玄米を日常的に摂取した場合の内部被ばくによる預託実効線量（摂取後

50 年間に受ける被ばく線量）を試算したので報告する。 

 

２．調査方法 

2.1 対象試料 

調査地点を図 1 に示す。 

モニタリング対象試料のうち、東通村

目名、むつ市奥内、六ケ所村千樽で、平成

21年度～令和元年度の間に採取した米を

分析対象とした。 

なお、米ぬか中の Sr-90 濃度の測定に

ついては平成 21 年度以降隔年で実施し

た。また、東通村目名は、平成 25 年度か

ら調査を開始した地点であり、平成 25 年

度以降に採取した米を分析対象とした。 

 

 

  

東通村目名 

むつ市奥内 

六ヶ所村千樽 

東北電力㈱ 

東通原子力発電所 

日本原燃㈱ 

原子燃料サイクル施設 

図 1 調査地点図 
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2.2 前処理方法 

もみを除去した玄米を 90 %程度の歩留まりになるように当所所有の精米機で精白し、精米と

米ぬかに分離した。それぞれを乾燥・灰化し、分析試料とした。精米歩合は（1）式により算出し

た。 

  精米歩合（%）= 精米の重量（g）/ 玄米の重量（g）×100          （1） 

乾燥・灰化に当たっては、試料を磁製皿に均等に分取し、電気乾燥炉により 105 ℃で 24 時間以

上乾燥した後、灰化炉により 450 ℃で 25 時間かけて灰化した。灰は小型の電動ミル及び乳鉢によ

り粉砕した後、0.35 mm ふるい等によりふるい分け、均質化し、これを分析試料とした。 

 

2.3  分析・測定方法 

(1) 分析方法 

ア γ 線放出核種分析 

  放射能測定法シリーズ 7「ゲルマニウム半導体検出器による γ 線スペクトロメトリー」（文

部科学省 平成 4 年改訂）3)に準拠し、U-8 容器に充填した分析試料を 80,000 秒測定した。

測定値については採取日時点の放射能濃度となるよう減衰補正した。 

  Cs-134 については 604.71 keV のピークを、Cs-137 については 661.66 keV のピークを用い

て解析した。効率校正には Cd-109、Co-57、Ce-139、Cr-51、Sr-85、Cs-137、Mn-54、Y-88、Co-

60 の 9 核種混合標準線源（公益社団法人 日本アイソトープ協会製）を使用した。 

イ Sr-90 分析 

分析試料を 550 ℃で 3 時間加熱した後、放射能測定法シリーズ 2「放射性ストロンチウム

分析法」（文部科学省 平成 15 年改訂）4)に準拠した方法（イオン交換法）により分離した。

Sr-90 の壊変生成物である Y-90 が放出する β 線を測定し、測定時点の Sr-90 濃度に換算し、

採取日時点の放射能濃度となるよう減衰補正した。 

(2) 試薬及び測定機器等 

 ア γ 線放出核種分析 

  γ 線測定には、株式会社 SEIKO EG&G 製ゲルマニウム半導体検出器 GMX25、GMX45 及び

ミリオンテクノロジーズ・キャンベラ株式会社製ゲルマニウム半導体検出器 GC4020 を用い

た。 

 イ Sr-90 分析 

試薬類については、富士フイルム和光純薬株式会社製の試薬特級、精密分析用グレード、

原子吸光分析用グレードを用いた。 

  安定元素の測定には、セイコーインスツルメンツ株式会社製 ICP 発光分光分析装置

SPS3100 及び株式会社島津製作所製 ICP 発光分光分析装置 ICPS-7510 を用いた。 

β 線測定には、株式会社日立製作所製低バックグラウンド 2πガスフローβ 線測定装置

LBC4201B、LBC4211、LBC4501 を用いた。 
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３．調査結果 

3.1 精米及び米ぬか中の放射能濃度 

  精米及び米ぬか 1 kg 当たりの放射能濃度等を表 1 に示す。また、調査地点及び核種ごとの玄

米中の放射能濃度の推移を図 2～7 に示す。なお、玄米、精米及び米ぬかの放射能濃度の換算に

ついては、（2）、（3）及び（4）式により行った。 

玄米の放射能濃度（Bq/kg 生）= 玄米 1 kg 中の精米の放射能濃度（Bq/kg 生） 

+ 玄米 1 kg 中の米ぬかの放射能濃度（Bq/kg 生）（2） 

 

 玄米 1 kg 中の精米の放射能濃度（Bq/kg 生）=  

精米 1 kg 当たりの放射能濃度（Bq/kg 生）× 精米歩合（%）/ 100  （3） 

 

 玄米 1 kg 中の米ぬかの放射能濃度（Bq/kg 生）=  

米ぬか 1 kg 当たりの放射能濃度（Bq/kg 生）×（100 － 精米歩合（%））/ 100 （4） 

 

Cs-134 については、平成 23 年度に精米（奥内）、米ぬか（奥内）及び米ぬか（千樽）におい

て検出されたが、その他の年度では不検出であった。 

Cs-137 は、本調査対象期間中、多くの試料で検出され、福島第一原子力発電所事故前の平成

21、22 年にも検出されていることから過去の大気圏内核実験に起因するものと考えられる。ま

た、米ぬか中の Cs-137 濃度は精米と比較すると 9～20 倍であり、駒村ら 1）の報告（10 倍以上）

と塚田 2）の報告（9 倍）と概ね一致した。 

Cs-134 は、ウランの核分裂生成物である Xe-133 が β－崩壊して生成した Cs-133 が原子炉内で

中性子を捕捉することで生成される核種であり、半減期は約 2 年と短い。一方、Cs-137 はウラ

ンの核分裂生成物であり、環境においては過去の大気圏内核実験や国内外の原子力発電所事故に

起因するものが主である。東京電力ホールディングス株式会社福島第一原子力発電所事故により

放出された Cs-134 と Cs-137 の放射能比（Cs-134 / Cs-137）は、放出時点において 1.0 程度であ

ることが知られている 5）。 

前述の Cs-134 が検出された 3 試料について、平成 23 年 3 月 11 日時点に減衰補正して放射能

比（Cs-134 / Cs-137）を計算すると、平成 23 年度の精米（奥内）で 1.17±0.26、米ぬか（奥内）

で 0.43±0.12、米ぬか（千樽）で 1.67±0.56 であった。測定誤差を考慮すると、精米（奥内）及

び米ぬか（千樽）では、福島第一原子力発電所事故により放出された Cs-134 と Cs-137 の放射能

比と概ね一致していたが、米ぬか（奥内）ではやや低めであった。 

Sr-90 濃度については、精米、米ぬかともいずれの地点においても福島第一原子力発電所事故

の前後で大きな変化はなく、同じ水準で推移していることから、過去の大気圏内核実験に起因す

るものと考えられる。米ぬか中の Sr-90 濃度は精米と比較すると奥内では 8 倍、千樽では 2～3

倍であり、駒村ら 1）の報告（10 倍以上）と塚田 2）の報告（30 倍）とは一致しなかった。この原

因として圃場中の Sr-90 存在量や存在形態、土壌の性質、栽培条件等の違いが考えられるが、原

因は明らかではない。 
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3.2 玄米及び精米の経口摂取による内部被ばく預託実効線量 

3.1 精米及び米ぬか中の放射能濃度の結果を用いて、玄米又は精米を摂取することにより受け

る内部被ばくによる預託実効線量（摂取後 50 年間の総線量）を推定し、両者を比較した。 

通常、本県のモニタリングでは、測定結果に基づく線量算出要領（青森県、平成 30 年 3 月改

訂）に基づき、環境試料中の放射性核種濃度に施設寄与が認められる場合、成人が食品摂取等に

より受ける実効線量を（5）及び（6）式により算出している。測定結果が定量下限値未満であっ

たとしても、計算の過程では定量下限値（Cs-134･Cs-137：0.4 Bq/kg 生、Sr-90：0.04 Bq/kg 生）6)

として扱うため、実際に受ける線量より安全側に線量が評価されるものとなっている。今回の預

託実効線量の試算に当たっては、より正確に預託実効線量を試算するため、定量下限値未満であ

っても検出された場合には得られた測定値を用い、検出下限未満の場合は検出下限値として扱う

こととした。 

成人が 1 日 320 g の玄米を 1 年間毎日摂取したと仮定 6)し、玄米中の Cs-134、Cs-137 及び Sr-90

濃度による預託実効線量を（5）及び（6）式により試算したところ、玄米（目名）は 0.0002 mSv、

玄米（奥内）は 0.0003～0.0005 mSv、玄米（千樽）は 0.0002～0.0003 mSv であった。また、精米

のみ摂取した場合の内部被ばくによる預託実効線量は、それぞれ 0.0001 mSv 、0.0001～0.0003 mSv、

0.0001～0.0002 mSv であり、玄米を摂取した場合の 1/2 程度であった。 

なお、1 Bq を経口摂取した場合の成人の実効線量計数は ICRP Publication 72 に示されているも

ののうちタイプ M の値（Cs-134：1.9×10-5 mSv/Bq、Cs-137：1.3×10-5 mSv/Bq、Sr-90：2.8×10-5 

mSv/Bq）を用いた。 

預託実効線量（mSv）= 年間の核種摂取量（Bq）× 実効線量係数（mSv/Bq）    （5） 

年間の核種摂取量（Bq）= 核種濃度（Bq/kg）× 摂取量（kg/日）×365.25（日/年） （6） 
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図 2 玄米（目名）の Cs-134 及び Cs-137 濃度の推移 

図 3 玄米（奥内）の Cs-134 及び Cs-137 濃度の推移 

図 4 玄米（千樽）の Cs-134 及び Cs-137 濃度の推移 

※1 精米及び米ぬかの測定値が検出限界未満の場合、それぞれの測定値を検出限界値として、玄米の放射能濃

度を算定した。また、図中においては、棒グラフの枠線を点線で示した。 

※2 平成 21 年度の玄米（千樽）について、米ぬか中の Cs-134 の測定結果は本検討に用いないこととしたた 

め、図 4 では玄米中の精米分の放射能濃度のみを示した。 
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図 5 玄米（目名）の Sr-90 濃度の推移 

 

図 6 玄米（奥内）の Sr-90 濃度の推移  

 

図 7 玄米（千樽）の Sr-90 濃度の推移 

※1 精米及び米ぬかの測定値が検出限界未満の場合、それぞれの測定値を検出限界値として、玄米の放射能濃

度を算定した。また、図中においては、棒グラフの枠線を点線で示した。 

※2 米ぬか中 Sr-90 分析は隔年で実施した。未実施の年度は精米の値も含めて図示を省略した。 
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４．まとめ 

1)  モニタリング対象試料のうち一部地点の精米及び米ぬか中の Cs-134、Cs-137 及び Sr-90 を分

析した結果、本調査対象期間中、主に米ぬかにおいて過去の大気圏内核実験に起因する Cs-

137 及び Sr-90 が検出された。また、福島第一原子力発電所事故直後に採取した精米及び米ぬ

かでは同事故に起因する Cs-134 及び Cs-137 が検出された。 

2)  本県のモニタリング対象地点で採取した玄米の経口摂取による内部被ばく預託実効線量は、

精米のみ摂取した場合の 2 倍程度の結果となったが、玄米、精米のいずれを経口摂取した場

合でも預託実効線量は極めて低い水準であった。 
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降下物中ベリリウム-7、鉛-210 の季節変動 

 

楢山宝孝  瀧野祐梨  葛西邦生  神 俊雄 

 

１．はじめに 

青森県では、環境放射線モニタリング（以下「モニタリング」という。）の一環として、降下物

中の γ 線放出核種を調査対象としており、Cs-137 等の人工放射性核種のほかに、Be-7 等の天然放

射性核種濃度を測定している。 

大気中の Be-7（半減期 53.22 d）は、主に大気上層において宇宙線による窒素または酸素の核破

壊反応により生成され、大部分はエアロゾルに付着して存在している。一方、大気中の Pb-210（半

減期 22.20 y）は、U-238 を起源とする地表から大気中に放出された Rn-222 の壊変生成物であり、

地表付近で生成された後、エアロゾルに付着する等して大気中に存在している。両核種は生成起

源が異なるにも関わらず、類似した季節変動をすることが知られており 1~5)、既報 6)において大気

浮遊じん中 Be-7、Pb-210 の季節変動について報告した。 

本県のモニタリングでは、空間放射線量率の連続測定を行っており、この測定結果は大気安定

度の変化や降水などによる大気中の Rn-222 の壊変生成物等の天然放射性核種の影響により、大

きく変動する。Rn-222 の壊変生成物である Pb-210 等が付着した大気中のエアロゾルは、重力に

よる沈降、慣性衝突や降水による洗浄によって地表面へ移行されると考えられることから、天然

放射性核種濃度の季節変動を把握することは、モニタリングの測定結果を解釈する上で、有益で

あると考えられる。 

そこで、本報では 2018 年 4 月から 2020 年 3 月の降下物中 Be-7、Pb-210 の測定結果を取りまと

めるとともに、両核種の季節変動やその関係、両核種との降水量や空間放射線との関係について

調査した。 

 

２．調査方法 

2.1 試料採取地点 

試料採取地点は図 1 のとおりであり、原子燃料サイクル施設周辺の六ヶ所村千歳平及び東通原

子力発電所周辺の東通村砂子又の 2 地点である。 

  

東通村砂子又 

図 1 試料採取地点 

六ヶ所村千歳平
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2.2 試料採取及び前処理方法 

(1) 降下物 

放射能測定法シリーズ 16「環境試料採取法」（文部科学省 昭和 58 年制定）に準拠し、適量の

純水を入れた大型水盤（採取面積 0.466 m2）により、1 ヵ月間採取した。回収した試料を蒸発濃縮

後、U-8 容器中で蒸発乾固し、測定用試料とした。試料採取期間は 2018 年 4 月から 2020 年 3 月

である。 

 

(2) 降水量 

各地点に設置した雨量計により、降下物の採取期間と同じ期間の 1 時間値を積算した。雨量計

は RS-222A（株式会社小笠原計器製作所製（検出感度 0.5 mm））、感雨雪器は NS-100（株式会社

小笠原計器製作所製）を用いた。 

 

2.3 測定方法、解析方法及び測定機器 

(1) γ線放出核種分析 

γ線放出核種分析については、放射能測定法シリーズ 7「ゲルマニウム半導体検出器による γ 線

スペクトロメトリー」（原子力規制庁監視情報課 令和 2 年 9 月改訂）に準拠し、測定用試料を

Be-7 については 80,000 秒、Pb-210 については 20,000 秒測定した。 

Be-7 については、478 keV のピークを用いて解析した。効率校正には Cd-109、Co-57、Ce-139、

Cr-51、Sr-85、Cs-137、Mn-54、Y-88、Co-60 の 9 核種混合標準線源（公益社団法人 日本アイソ

トープ協会製）を使用した。測定には、ゲルマニウム半導体検出器 GC4020（ミリオンテクノロジ

ーズ・キャンベラ株式会社製）を用いた。 

Pb-210 については、46.5 keV のピークを用いて解析した。効率校正には、Pb-210（46.5 keV）に

近いエネルギーのγ線を放出する I-129（39.6 keV）を既知量添加した試料を測定し、上記 9 核種

混合標準線源による測定結果と合わせて効率曲線を作成し用いた。測定には、低エネルギー領域

まで測定可能なブロードエネルギーゲルマニウム半導体検出器 BE3820（ミリオンテクノロジー

ズ・キャンベラ株式会社製）を用いた。 

 

(2) 空間放射線量上昇分 

 空間放射線量率については、放射能測定法シリーズ 17「連続モニタによる環境γ線測定法」（原

子力規制庁監視情報課 平成 29 年 12 月改訂）に準拠し、地上 1.8 m に設置した 3”φ×3”NaI(Tl)シ

ンチレーション検出器 ADP-1132（アロカ株式会社（現：株式会社日立製作所）製）により、50 keV

～3 MeV のエネルギー範囲で連続測定した。また、解析には 1 時間値を用いた。 

 降下物の採取期間と同じ期間の降雨等による空間放射線量上昇分を以下のとおり算出した。 

 ・降雨がない状態（感雨計の感雨無）における空間放射線量率の平均値を BG 空間放射線量率

とする。 

 ・降雨時（感雨計の感雨有）の空間放射線量率から BG 空間線量率を差し引き、1 時間値を積

算したものを空間放射線量上昇分とした。なお、積雪による大地からの遮へいの可能性があ

る 11 月から 3 月の期間には対象外とした。 
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３．調査結果 

3.1 降下物中 Be-7 及び Pb-210 の季節変動及び採取地点間による比較 

図 2 に六ヶ所村千歳平と東通村砂子又の降下物中 Be-7 及び Pb-210 の推移を示す。両地点の降

下物中 Pb-210 は、冬頃に増加し、夏頃に低下する季節変動を示していたが、Be-7 については、

傾向は明確ではなかった。赤田ら 4)により 2001 年から 2005 年の六ヶ所村尾駮における季節変動

が報告されており、降下物中 Pb-210 の季節変動については同様の変動パターンであった。なお、

上述のとおり、本報での Be-7 の傾向は明確ではなかったが、赤田ら 4)の報告では冬～春頃と秋頃

に増加し、夏頃に低下する季節変動が報告されている。 

図 3 に降下物中 Be-7 及び Pb-210 それぞれの地点同士の関係を示す。回帰直線の決定係数 R2は

降下物中 Be-7 が 0.577、降下物中 Pb-210 が 0.703 と、両核種とも比較的高かった。また、回帰直

線の傾きは降下物中 Be-7 が 0.573、降下物中 Pb-210 が 0.612 と、両核種とも六ヶ所村千歳平と比

べて東通村砂子又の降下量が低めの傾向であった。 

 

図 2 降下物中 Be-7 及び Pb-210 の推移 

 

図 3 六ヶ所村千歳平と東通村砂子又の降下物中 Be-7 及び Pb-210 の関係 
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3.2 降下物中 Be-7 及び Pb-210 の関係 

表 1 に六ヶ所村千歳平と東通村砂子又の年間（2019 年 1 月から 2019 年 12 月）の降下物中 Be-

7、Pb-210 と降水量及び赤田ら 4)の報告を示す。赤田ら 4)の報告と比較すると、降下物中 Be-7 に

ついては同程度であったが、降下物中 Pb-210 及び年間降水量についてはやや低めの傾向であっ

た。 

図 4 及び 5 に降下物中 Be-7 及び Pb-210 と降水量の関係を示す。なお、降雪期を 11 月～3 月、

その他の期間を 4 月～10 月とし、それぞれの回帰直線を求めた。降下物中 Be-7 及び Pb-210 と降

水量の回帰直線の傾きについて、降雪期とその他の期間を比較すると、降雪期において回帰直線

の傾きがより傾きが大きい（濃度が高い）ことが報告 4,7)されており、六ヶ所村千歳平においては

降下物中 Be-7 及び Pb-210 ともに回帰直線の傾きが降雪期でより高かったが、東通村砂子又にお

いては大きな差は見られなかった。 

図 6 に両地点における降下物中 Be-7 と Pb-210 の関係を示す。回帰直線の決定係数 R2は、六ヶ

所村千歳平が 0.656、東通村砂子又が 0.435 であったが、採取期間が 2 年と短く、傾向は明確では

なかった。 

 

表 1 年間の降下物中 Be-7、Pb-210 と降水量 

市町村 期間 Be-7(Bq/m3) Pb-210(Bq/m3) 年間降水量(mm) 参考文献 

六ヶ所村千歳平 2018.12.28 ~ 

2019.12.27 

2,420 438 1011.5 
- 

東通村砂子又 2,130 375 989.5 

六ヶ所村尾駮 2001~2005 2,160~3,300 563~967 1,340~1,637 赤田ら(2008) 

 

 

図 4 降下物中 Be-7 と降水量の関係 
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図 5 降下物中 Pb-210 と降水量の関係 

 

図 6 降下物中 Be-7 と Pb-210 の関係 

 

3.3 降下物中 Pb-210 と空間放射線量上昇分の関係 

図 7 に六ヶ所村千歳平と東通村砂子又の降下物中 Pb-210 と空間放射線量上昇分の関係を、図 8

に両地点における降水量と空間放射線量上昇分の関係を示す。降下物中 Pb-210 と空間放射線量

上昇分の回帰直線の決定係数 R2 は六ヶ所村千歳平が 0.237、東通村砂子又が 0.421 と、両地点と

も回帰直線の決定係数 R2は比較的高く、また、回帰直線の傾きは六ヶ所村千歳平が 10.1、東通村

砂子又が 19.3 と、両地点で 2 倍程度異なっていた。降水量と空間放射線量上昇分の回帰直線の決

定係数 R2は六ヶ所千歳平が 0.548、東通村砂子又が 0.606 と、両地点とも回帰直線の決定係数 R2

は高く、また、回帰直線の傾きは六ヶ所千歳平が 2.49、東通村砂子又が 2.61 と、同程度であった。 

降水時の空間放射線量率の上昇は、主として Pb-210 の親核種の Bi-214 の寄与であると考えら

れ 8)、六ヶ所村千歳平と東通村砂子又は直線距離で 35 km 程度離れているものの、降水量と空間

放射線量上昇分の回帰直線の傾きが同程度であることから、降水による大気中のエアロゾル除去

に起因する Bi-214 を含む Rn-222 の壊変生成物の降下量は、同程度であると考えられるが、Rn-

222 の壊変生成物の一つである Pb-210 の降下量と空間放射線量上昇分の回帰直線の傾きは両地点

で 2 倍程度異なっていた。 
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図 7 降下物中 Pb-210 と空間線量上昇分の関係 

 

図 8 降水量と空間線量上昇分の関係 

 

４．まとめ 

1) 六ヶ所村千歳平と東通村砂子又の降下物中 Pb-210 は、冬頃に増加し、夏頃に低下する季節変

動を示していたが、Be-7 について傾向は明確でなかった。また、Be-7 及び Pb-210 の降下量は、

六ヶ所村千歳平と比べて東通村砂子又が低めの傾向であった。 

2) 降下物中 Be-7 及び Pb-210 と降水量の回帰直線の傾きについて、六ヶ所村千歳平においては

降下物中 Be-7 及び Pb-210 ともに回帰直線の傾きが降雪期でより高かったが、東通村砂子又に

おいては大きな差は見られなかった。また、降下物中 Be-7 及び Pb-210 の回帰直線の決定係数

R2 は、六ヶ所村千歳平が 0.656、東通村砂子又が 0.435 と高かったが、傾向は明確ではなかっ

た。 

3) 降下物中 Pb-210 と空間放射線量上昇分の回帰直線の決定係数 R2 は六ヶ所村千歳平が 0.237、

東通村砂子又が 0.421 と、両地点とも回帰直線の決定係数 R2は比較的高く、また、回帰直線の

傾きは六ヶ所村千歳平が 10.1、東通村砂子又が 19.3 と、両地点で 2 倍程度異なっていた。降水

量と空間放射線量上昇分の回帰直線の決定係数 R2 は六ヶ所千歳平が 0.548、東通村砂子又が

0.606 と、両地点とも回帰直線の決定係数 R2は高く、また、回帰直線の傾きは六ヶ所千歳平が

2.49、東通村砂子又が 2.61 と、同程度であった。  
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環境試料中のトリチウム、炭素-14 及びヨウ素-129・131 調査 

－令和元年度調査結果－ 
 

奈良和久  和田浩司  神 俊雄 

 幸 進*1  沼山 聡*1  佐々木耕一*1 

 

１．はじめに 

日本原燃株式会社の六ヶ所再処理工場からは、その運転に伴い、Kr-85、トリチウム(H-3)、C-14

及び I-129 などの放射性気体廃棄物及び放射性液体廃棄物が放出される。同工場における使用済

燃料を用いたアクティブ試験の実施に際し、青森県及び日本原燃株式会社は、「六ヶ所再処理工場

の操業と線量評価について（平成 18 年 2 月 7 日 青森県）」において、測定結果に基づく線量の

推定・評価方法について基本的な考え方を示し、モニタリングにおける線量評価の妥当性を裏付

けるとともに必要に応じて改善に資するため、共同で調査研究を実施することとした。この一環

として、平成 19 年度から、調査研究として環境試料中のトリチウム、C-14 及び I-129 について調

査を開始している。 

平成 20 年度からは I-129 と同様に施設から放出される核種として I-131 を追加した。 

有機結合型トリチウム（OBT）について、調査開始当初は組織自由水トリチウム（TFWT）と容

易に交換する形態の OBT（交換型 OBT）を含む全 OBT を対象としていたが、平成 21 年度から、

より詳細な線量評価手法の検討のため、試験的に魚類について非交換型 OBT を追加実施し、平成

26 年度からは OBT をすべて非交換型 OBT として調査を行っている。また、平成 27 年度からは

海藻の TFWT 及び OBT を追加して実施している。 

本報告は令和元年度の調査結果についてとりまとめたものである。 

 

２．調査方法 

2.1 対象試料及び調査地点 

対象試料及び調査地点は、現在実施している青森県の原子燃料サイクル施設に係る環境放射線

モニタリング基本計画 1）における農畜産物及び海産生物の中から選定し、表 1 のとおりとした。

これらの調査地点を図 1 に示す。 

 

2.2 測定方法 

 (1)トリチウム 

文部科学省放射能測定法シリーズ「トリチウム分析法」2）に準拠し、液体シンチレーション計

測法を用いた。 

試料を真空凍結乾燥により、組織自由水と乾燥物に分別した。組織自由水については、水分中

トリチウム濃度（Bq/L）を測定し、これを TFWT 濃度とした。乾燥物については、無トリチウム

水で洗浄して交換型 OBT を除去後、燃焼して得られた燃焼生成水中のトリチウム濃度（Bq/L）を 

測定し、これを非交換型 OBT 濃度とした。非交換型 OBT の分析工程を図２に示す。精米につい

ては、含まれる水分量が少ないため、OBT のみ測定した。牛乳の採取地点においては、乳牛の飲 

 *1：日本原燃株式会社 
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料水についても調査を行った。試料は、蒸留により精製したのち、トリチウム濃度（Bq/L）を測 

定した。 

 

(2)C-14 

文部科学省放射能測定法シリーズ「放射性炭素分析法」3）に準拠し、ベンゼン合成-液体シンチ

レーション計測法を用いた。 

試料を真空凍結乾燥後、高圧酸素下で燃焼し、生成した二酸化炭素から触媒によりベンゼンを

合成した。これを液体シンチレーション計測法により測定し、C-14 比放射能を定量した。 

また、乾燥試料の燃焼による二酸化炭素量の測定によって、試料中の全炭素量を測定した。こ

れらによって求めた C-14 比放射能と全炭素量から、試料中の C-14 濃度を算出した。 

 

表 1 対象試料及び調査地点・核種（令和元年度） 

試 料 採取地点 
頻度 

(回/年) 

対象核種 
3H 

14C 129I・131I 
TFWT 

非交換型 

OBT 

牛 乳 
（原乳） 

六 原 

4 

○ ○ ○ － 
横浜町 ○ ○ ○ － 
二 又 ○ ○ ○ － 
豊 原 ○ ○ ○ － 

精 米 

千 樽 

1 

－ ○ ○ － 
野辺地町 － ○ ○ － 
室ノ久保 － ○ ○ － 
二 又 － ○ ○ － 
戸 鎖 － ○ ○ － 

平 沼 － ○ ○ － 

ハクサイ 倉 内※ ○ ○ ○ ○ 
千 樽 ○ ○ ○ ○ 

キャベツ 横浜町 ○ ○ ○ ○ 
ダイコン 出 戸 ○ ○ ○ － 
バレイショ 尾 駮 ○ ○ ○ － 

ナガイモ 東北町 ○ ○ ○ － 
平 沼 ○ ○ ○ － 

魚 類 
(ヒラメ等) 

六ヶ所村前面海域① 
六ヶ所村前面海域② 

4 ○ ○ － － 

海藻類 
(コンブ) 

六ヶ所村前面海域① 2 ○ ○ － ○ 

 ※ 平成 30 年度まで調査地点としていた出戸においてハクサイが作付けされなくなったことから、令和

元年度から地点を変更した。 

 

  



 
 

35 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(3)I-129 

試料を真空凍結乾燥後、燃焼法によって回収したヨウ素から安定ヨウ素(I-127)測定用試料を分

取した後、ヨウ化銀を調製し、日本原子力研究開発機構青森研究開発センターが保有する加速器

質量分析装置（AMS）を用いて I-129 と I-127 の原子数比を測定した。また、ICP 質量分析法によ

って安定ヨウ素を定量した。これらによって求めた I-129/I-127 原子数比と安定ヨウ素濃度から、

環境試料中の I-129 濃度を求めた 4）。 

 

(4)I-131 

文部科学省放射能測定法シリーズ「放射性ヨウ素分析法」5）に準拠し、乾燥試料を Ge 半導体検

出器により測定した。 

 

図 1 調査地点図 図 2 非交換型 OBT の分析工程 

乾燥試料（約 200 g） 

①無トリチウム水添加（約 650 mL） 

生試料に含まれる組織自由水と同量の無トリチウム水を添加 

②室温で数分間攪拌後、6時間以上放置 

③約 1時間冷凍後、約 1週間真空凍結乾燥 

乾燥試料 洗浄水 

非交換型 OBT 測定 

生試料（魚類可食部） 

約 1週間真空凍結乾燥 

廃棄 

①
～
③
の
工
程
を
３
回
行
う 
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３．再処理工場からの放射性廃棄物の放出状況 

 再処理工場において平成 18 年 4 月から令和 2 年 3 月にかけて放出された放射性気体廃棄物

（トリチウム、C-14 及び I-129・131）の月間放出量を図 3 に、放射性液体廃棄物の月間放出量

を図 4 に示す。平成 18 年から実施された使用済燃料を用いたアクティブ試験については、試験

で予定されていた使用済燃料のせん断・溶解処理が平成 20 年 10 月で終了しているため、それ以

降の放出量は大きく減少している。 

 
図 3  再処理工場からの月ごとの放射性気体廃棄物放出量 

(平成 18 年 4 月～令和 2年 3月） 
※1 ガラス固化試験等の影響。詳細は青森県原子力センター所報第 8 号（p49）に記載。 
※2 東京電力ホールディングス(株)福島第一原子力発電所事故の影響と考えられる。詳細は青森県原子力センター

所報第 7 号（p25）に記載。 
※3 ガラス固化試験等の影響。詳細は青森県原子力センター所報第 8 号（p49）に記載。 
※4 設備の保守管理に伴う放出。 
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図 4  再処理工場からの月ごとの放射性液体廃棄物放出量 

（平成 18 年 4月～令和 2年 3月） 
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４．調査結果 

4.1 トリチウム 

牛乳及び乳牛の飲料水におけるトリチウムの測定結果及びその経年変化を表 2 及び図 5 に示

す。牛乳については TFWT で検出限界以下～0.36 Bq/L、非交換型 OBT で検出限界以下～0.52 Bq/L、

乳牛の飲料水については検出限界以下～0.39 Bq/L であり、牛乳及び飲料水ともにこれまでの測定

値の範囲内であった。 

 

表 2 牛乳及び乳牛の飲料水におけるトリチウム濃度（令和元年度） 

・測定値がその計数誤差の 3 倍以下の場合検出限界以下とし、「＊」と表示した。なお検出限界は、TFWT
で 0.31～0.34 Bq/L、非交換型 OBT で 0.32～0.35 Bq/L、飲料水で 0.22～0.28 Bq/L であった。 

※1 平成 25 年度から調査開始 
※2 平成 19～25 年度は交換型 OBT と非交換型 OBT を併せたもの。平成 26 年度以降は非交換型 OBT。 

  

採取地点 採取月 

R1 年度調査結果  

（参考） 

H21～30 年度 

調査結果 

H22～30

年度 

調査結果 

牛乳（原乳） 

飲料水 
（Bq/L） 

 

牛乳（原乳） 
飲料水 

（Bq/L） 
TFWT 

（Bq/L） 

非交換型
OBT 

（Bq/L） 

TFWT 

(Bq/L) 

OBT※2 

(Bq/L) 

六原※1 

4 月 * * 0.39±0.08  

*～0.63 *～0.62 *～0.46 
7 月 * 0.36±0.11 *  

10 月 * * *  

1 月 * 0.42±0.11 *  

横浜町 

4 月 * 0.45±0.11 *  

*～0.51 *～0.66 *～0.48 
7 月 * * *  

10 月 * * *  

1 月 * * *  

二 又 

4 月 * 0.44±0.11 *  

*～0.58 *～0.57 *～0.29 
7 月 * 0.38±0.11 *  

10 月 * * *  

1 月 * * *  

豊 原 

4 月 * * *  

*～0.67 *～0.57 *～0.59 
7 月 * 0.52±0.11 *  

10 月 0.36±0.11 * *  

1 月 * 0.37±0.11 *  
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図 5  牛乳及び乳牛の飲料水におけるトリチウム濃度の経年変化 

※検出限界以下は 0としてプロットした。 
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精米におけるトリチウムの測定結果及びその経年変化を表 3 及び図 6 に示す。精米の非交換型

OBT は検出限界以下～0.50 Bq/L であった。 

 

表 3 精米のトリチウム（OBT）濃度（令和元年度） 

試料名 

 
採取地点 採取月 

R1 年度調査結果  
（参考）H21～30 年度 

調査結果 

非交換型 OBT（Bq/L）  OBT※1（Bq/L） 

精米 

千 樽 10 月 *  *～0.45 

野辺地町 9 月 *  *～0.47 

室ノ久保※2 10 月 *  0.33 

二 又 10 月 *  *～0.65 

戸 鎖 10 月 0.50±0.11  *～0.62 

平 沼※3 10 月 *  *～0.67 

・測定値がその計数誤差の 3 倍以下の場合検出限界以下とし、「＊」と表示した。なお検出限界は、0.33～
0.34 Bq/L であった。 

※1 平成 19～25 年度は交換型 OBT と非交換型 OBT を併せたもの。平成 26 年度以降は非交換型 OBT。 
※2 平成 30 年度から調査開始  
※3 平成 25 年度から調査開始 

 

 

図 6  精米におけるトリチウム濃度(OBT)の経年変化 

※ 凡例において、青森県と日本原燃株式会社の調査地点名が同じものについては、①が青森県、②が日本原燃株式

会社調査分。 検出限界以下は 0としてプロットした。 
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野菜におけるトリチウムの測定結果及びその経年変化を表 4 及び図 7 に示す。野菜については

TFWT で 0.37～0.61 Bq/L、非交換型 OBT で検出限界以下～0.43 Bq/L であり、平成 19 及び 20 年

度と比較して低くなっている地点もあるが、全体的な傾向としては明確でない。 

なお、陸上試料である牛乳（原乳）、精米及び野菜のトリチウム濃度は、近年の大気及び雨水中

トリチウム濃度※と同程度であった。 

参考として、東京・千葉及び青森における降水中トリチウム濃度の経年変化を図 8 に示す。大

気圏内核実験の影響により、降水中のトリチウム濃度は 1960 年台には 100 Bq/L を超えていたが、

その後はゆるやかに減少し、現在は 1 Bq/L を下回る水準である 6) 7)。 

また、降水中トリチウム濃度は、青森が東京・千葉に比べ若干高めの傾向が見られる。 

 
※ 青森県実施の環境放射線モニタリング（平成 22～令和元年度）における大気及び雨水のトリチウム

濃度は以下のとおり。 
   大気：検出限界(0.20～0.54 Bq/L)以下～1.09 Bq/L 
   雨水：検出限界(0.21～0.39 Bq/L)以下～1.26 Bq/L 
 

表 4 野菜のトリチウム（TFWT、OBT）濃度（令和元年度） 

試料名 採取地点 採取月 
R1 年度調査結果  

（参考）H21～30 年度 
調査結果 

TFWT 
（Bq/L） 

非交換型 OBT
（Bq/L） 

 
TFWT 

（Bq/L） 
OBT※1 

（Bq/L） 

ハクサイ 
倉 内※2 7 月 0.59±0.11 0.42±0.11  － － 

千 樽 10 月 0.40±0.11 *  *～0.52 *～0.68 

キャベツ 横浜町 10 月 0.54±0.11 *  *～0.77 *～0.63 

ダイコン 出 戸 9 月 0.61±0.11 *  *～0.46 *～0.68 

バレイショ 尾 駮 7 月 0.59±0.11 0.43±0.11  0.41～0.88 *～0.59 

ナガイモ 
東北町 11 月 0.38±0.11 *  *～0.45 *～0.62 

平 沼 11 月 0.37±0.11 *  *～0.61 *～0.49 

・測定値がその計数誤差の 3 倍以下の場合検出限界以下とし、「＊」と表示した。なお検出限界は、TFWT
で 0.27～0.34 Bq/L、OBT で 0.32～0.34 Bq/L であった。 

※1 平成 19～25 年度は交換型 OBT と非交換型 OBT を併せたもの。平成 26 年度以降は非交換型 OBT。 
※2 令和元年度から調査開始。 

 

 

 

  



 
 

42 

 

 

 

 

 
 

図 7 野菜におけるトリチウム濃度(TFWT、OBT)の経年変化 
※検出限界以下は 0としてプロットした。 
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図 8 東京・千葉及び青森における降水中トリチウム濃度の経年変化 

 
・東京・千葉のデータ引用元、測定年度及び測定地点は以下のとおり。 
 (国研)量子科学技術研究開発機構放射線医学総合研究所 

環境中のトリチウム測定調査データベース 
  「環境中トリチウム－降水測定データ」 
  1961～1979 年度 東京・気象庁 
  1973～1979 年度 千葉市稲毛区穴川 
  1979～2007 年度 千葉市稲毛区山王町 
 (公財)日本分析センター 

環境放射線データベース 
 「身のまわりなどの一般環境」 
   1.調査対象：大気 
   2.調査年度：2007 年度～ 
   3.調査地域：千葉 
   4.調査カテゴリー：降下物 
   5.調査試料：月間降下物 
   6.調査核種：H-3 
  2007～2018 年度 千葉市稲毛区山王町 
・青森のデータは、青森県実施の環境放射線モニタリング（1989～2018 年度）の六ヶ
所村千歳平における年間平均値。 
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 海洋試料である魚類（ヒラメ等）の測定結果を表 5 及び図 9 に示す。TFWT はすべて検出限界

以下であり、平成 19 及び 20 年度と比べ低い値であった。平成 21 年度から調査を開始した非交

換型 OBT については、すべて検出限界以下であった。なお、平成 23 年度から令和元年度の核燃

料サイクル施設沖合海域における海水中トリチウム濃度は検出下限値以下～0.17 Bq/L と報告さ

れている 8）。 

 平成 27 年度から調査を開始した海藻類（コンブ）の測定結果を表 6 に示す。TFWT 及び非交換

型 OBT はすべて検出限界以下であった。 
 

表 5 魚類（ヒラメ等）のトリチウム（TFWT、OBT）濃度（令和元年度） 

試料名 採取地点 採取月 魚種 

R1 年度調査結果  （参考）H21～30 年度調査結果 

TFWT 
（Bq/L） 

非交換型 
OBT 

（Bq/L） 
 

TFWT 
(Bq/L) 

OBT 
（Bq/L） 

非交換型 
OBT 

（Bq/L） 

魚類 
（ヒラメ等） 

六ケ所村 
前面海域① 

6 月 
8 月 

10 月 
12 月 

ヒラメ 

* 
* 
* 
* 

* 
* 
* 
* 

 * *～0.48 *～0.38 

六ケ所村 
前面海域② 

6 月 
8 月 

10 月 
2 月 

ヒラメ 

* 
* 
* 
* 

* 
* 
* 
* 

 *～0.46 *～0.42 *～0.49 

・測定値がその計数誤差の 3 倍以下の場合検出限界以下とし、「＊」と表示した。なお検出限界は、TFWT
で 0.31～0.34 Bq/L、非交換型 OBT で 0.31～0.34 Bq/L であった。 

  

図 9 魚類（ヒラメ等）におけるトリチウム濃度(TFWT、OBT、非交換型 OBT)の経年変化 
※検出限界以下は 0としてプロットした。 
※平成 18年度以前は、環境放射線モニタリングにおける測定値。 
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表 6 海藻類（コンブ）のトリチウム（TFWT、OBT）濃度（令和元年度） 

試料名 採取地点 採取月 
R1 年度調査結果 平成 27～30 年度調査結果 

TFWT
（Bq/L） 

非交換型 OBT
（Bq/L） 

TFWT
（Bq/L） 

非交換型 OBT
（Bq/L） 

海藻類 
(コンブ) 

六ヶ所村 
前面海域① 

9 月 
10 月 

* 
* 

* 
* * *～0.42 

・測定値がその計数誤差の 3 倍以下の場合検出限界以下とし、「＊」と表示した。なお検出限界は、
TFWT で 0.33～0.34 Bq/L、非交換型 OBT で 0.33 Bq/L であった。 
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4.2 C-14 

環境放射線モニタリングで測定している農産物の C-14 比放射能の測定結果は表 7 に示すとお

り、精米が 0.223～0.229 Bq/g 炭素、葉菜が 0.221～0.226 Bq/g 炭素、根菜・いも類が 0.223～0.228 

Bq/g 炭素であった。 

図 10 に環境放射線モニタリングで測定しているこれらの試料の C-14 比放射能の推移を示す。

大気圏内核実験によって増加した C-14 は、主に大気圏から海洋や生物圏に移行することにより

指数関数的に減少していることが知られている。アクティブ試験の影響が認められなかった平成

7 年度から平成 18 年度及び平成 22 年度から令和元年度までの期間に得られた C-14 比放射能の測

定値から核実験以前の自然平衡値 0.228 Bq/g 炭素 9)を差し引き、時間による減衰式を求めた（式

1～3）。 

核実験起源の C-14 の半減時間を求めると 8.14 年（標準誤差 0.36 年）となり、これは府馬ら 10)

による核実験起源の C-14 の 1963 年から 1976 年までの半減時間 9.0 年、1984 年から 2000 年まで

の半減時間 10.3 年と近い値となった。 

 

 比放射能推定値= Fc +0.228（自然平衡レベル）（Bq/g 炭素）    ・・・式 1 

           Fc = A・exp(-λt)                                  ・・・式 2 
           λ= ln2/T                                         ・・・式 3 
Fc ：フォールアウト寄与分の比放射能計算値（Bq/g 炭素） 
A ：平成 7 年度におけるフォールアウト寄与分の比放射能計算値（Bq/g 炭素） 
λ ：フォールアウト起源の C-14 の環境における減衰定数（年） 
t        ：平成 7 年度からの経過年数（年） 
T      ：フォールアウト起源の C-14 の環境における半減期計算値（年） 

 

また、平成 7 年度から平成 18 年度及び平成 22 年度から令和元年度の測定値から年度ごとに求

めた変動係数と、その平均値を算出した。先に得られた減衰式と変動係数から当該期間の各年度

における比放射能の推定値と変動幅（3σ）を求め（式 4）、これらを用い施設寄与がないと仮定し

た時の比放射能の推移を推定し、図に示した。令和元年度の測定値は、施設寄与がないと仮定し

た時の比放射能の推定値±3σ の範囲内にあった。 

 

    変動幅（3σ）= 3・比放射能推定値・平均変動係数             ・・・式 4 

平均変動係数 : アクティブ試験の影響が認められなかった平成 7 年度から平成 18 年

度及び平成 22 年度から令和元年度の測定値から年度ごとに求めた変動係数の平均値 
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表 7 農産物の C-14 比放射能（令和元年度） 

※1 平成 30 年度から調査開始 
※2 平成 25 年度から調査開始 
※3 令和元年度から調査開始 
 

 
図 10 農産物における C-14 比放射能の経年変化 

0.22

0.23

0.24

0.25

0.26

0.27

0.28

H7 H9 H11 H13 H15 H17 H19 H21 H23 H25 H27 H29 R1

比
放
射
能
（

B
q
/
g
炭
素
）

採取時期

食品の種類 試料名 採取地点 採取月 
R1 年度調査結果  （参考）H21～30 年度 

調査結果 
（Bq/g 炭素）  （Bq/g 炭素） 

米 精米 

千 樽 10 月 0.229 ± 0.002  0.229 ～ 0.238 

野辺地町 9 月 0.227 ± 0.002  0.229 ～ 0.241 

室ノ久保※1 10 月 0.226 ± 0.002  0.233  

二 又 10 月 0.223 ± 0.002  0.229 ～ 0.250 

戸 鎖 10 月 0.225 ± 0.003  0.231 ～ 0.244 

平 沼※2 10 月 0.224 ± 0.003  0.231 ～ 0.234 

葉菜 
ハクサイ 

倉 内※3 7 月 0.225 ± 0.002  －  

千 樽 10 月 0.221 ± 0.002  0.230 ～ 0.238 

キャベツ 横浜町 10 月 0.226 ± 0.002  0.227 ～ 0.237 

根菜・ 
いも類 

ダイコン 出 戸 9 月 0.228 ± 0.002  0.228 ～ 0.239 

バレイショ 尾 駮 7 月 0.223 ± 0.003  0.225 ～ 0.236 

ナガイモ 
東北町 11 月 0.228 ± 0.002  0.225 ～ 0.239 

平 沼 11 月 0.226 ± 0.003  0.230 ～ 0.242 

○ 精米   △ 葉菜   □ 根菜・いも類 比放射能推定値 

+3σ 

-3σ 

比放射能変動幅 
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 牛乳の C-14 比放射能の測定結果は表 8 に示すとおり、0.222～0.238 Bq/g 炭素であった。図 11

に牛乳の C-14 比放射能の推移を示す。式 1～4 を用いて牛乳についても平成 22 年度から令和元

年度までの測定値から算出した比放射能の推定値と変動幅を併せて記載した※。令和元年度の測

定値は、全体的に低い値となったが、すべて推定値±3σ の範囲内であった。牛乳の平成 22 年度か

ら令和元年度までの期間に得られた C-14 比放射能の測定値から核実験起源の C-14 の半減時間を

求めると 10.5 年（標準誤差 2.4 年）となった。牛乳は調査期間が短くデータ数が少ないため誤差

が大きく、農産物の半減時間 8.14 年（標準誤差 0.36 年）との比較において、両者の差は明確でな

いと考えられる。 

なお、乳牛に与えられる飼料は周辺地域で生産されたものに限らないため、牛乳と農産物の C-

14 比放射能は必ずしも同じ挙動を示すものではないと考えられる。 

※牛乳についてのパラメータは以下のとおり。 

Fc ：フォールアウト寄与分の比放射能計算値（Bq/g 炭素） 
A ：平成 22 年度におけるフォールアウト寄与分の比放射能計算値（Bq/g 炭素） 
λ ：フォールアウト起源の C-14 の環境における減衰定数（年） 
t        ：平成 22 年度からの経過年数（年） 
T      ：フォールアウト起源の C-14 の環境における半減期計算値（年） 

平均変動係数 : アクティブ試験の影響が認められなかった平成 22 年度から令和元年度

の測定値から年度ごとに求めた変動係数の平均値 

 

表 8 牛乳の C-14 比放射能（令和元年度） 

※ 平成 25 年度から調査開始 
 

 

試料名 採取地点 採取月 
R1 年度調査結果  （参考）H21～30 年度 

調査結果 
（Bq/g 炭素）  （Bq/g 炭素） 

牛 乳 
（原乳） 

六原※ 

4 月 0.238 ± 0.003 

 0.230 ～ 0.241 
7 月 0.222 ± 0.003 

10 月 0.234 ± 0.003 

1 月 0.232 ± 0.003 

横浜町 

4 月 0.228 ± 0.002 

 0.229 ～ 0.248 
7 月 0.228 ± 0.002 

10 月 0.230 ± 0.002 

1 月 0.232 ± 0.003 

二 又 

4 月 0.229 ± 0.002 

 0.227 ～ 0.244 
7 月 0.224 ± 0.003 

10 月 0.230 ± 0.002 

1 月 0.230 ± 0.003 

豊 原 

4 月 0.233 ± 0.003 

 0.230 ～ 0.250 
7 月 0.225 ± 0.003 

10 月 0.232 ± 0.003 

1 月 0.236 ± 0.003 
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図 11 牛乳における C-14 比放射能の経年変化 
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4.3 I-129 及び I-131 

環境試料中の I-129 濃度及び I-129/I-127 原子数比を表 9 に、その経年変化を図 12 に示す。平成

19 年度以降、全体として低下傾向が見られるが、近年は横ばいで推移している。 

I-129/I-127 原子数比については、大気圏内核実験後の環境において、陸上試料で 10-9～10-7、海

洋試料で 10-11～2×10-10程度と報告されている 11）。本調査における葉菜類及び六ヶ所村前面海域の

海藻類の I-129/I-127 原子数比は、これらと同程度であった。 

 I-131 は、すべての試料において検出限界以下であった。 

 なお、I-129 の環境への放出量については、大気圏内核実験によるものが 57 kg であるのに対し、

仏国 La Hague 及び英国 Sellafield の 2 つの再処理施設からの 2007 年までの放出量は、それぞれ海

洋に 3800 kg 及び 1600 kg、大気中に 75 kg 及び 180 kg であり、再処理施設からの放出によるもの

が大部分を占める 12)。 

 

表 9 環境試料中の I-129 濃度及び I-129/I-127 原子数比（令和元年度） 

試料名 採取地点 採取月 

R1 年度調査結果  
（参考）H21～30 年度 

調査結果 

129I 濃度 
（Bq/kg 生） 

129I/127I 
原子数比 

 
129I 濃度 

（Bq/kg 生） 

129I/127I 

原子数比 

ハクサイ 

倉 内※ 7 月 (4.4 ± 0.55)×10-8 2.2×10-10  － － 

千 樽 10 月 (1.3 ± 0.12)×10-7 3.9×10-9  
6.6×10-8 

～1.6×10-5 

2.8×10-9 

～2.3×10-7 

キャベツ 横浜町 10 月 (2.6 ± 0.77)×10-8 1.9×10-9  
4.0×10-8 

～6.2×10-6 

1.5×10-9 

～3.7×10-7 

海藻類 
(コンブ) 

六ヶ所村 
前面海域① 

9 月 (1.6 ± 0.043)×10-4 6.3×10-11 

 
8.5×10-5 

～2.2×10-3 

4.6×10-11 

～6.5×10-10 
10 月 (1.6 ± 0.05)×10-4 7.8×10-11 

※ 令和元年度から調査開始 

表 10 環境試料中の I-131 濃度（令和元年度） 

試料名 採取地点 採取月 
R1 年度調査結果  

（参考）H21～30 年度 
調査結果 

（Bq/kg 生）  （Bq/kg 生） 

ハクサイ 
倉 内※ 7 月 *  － 

千 樽 10 月 *  * 

キャベツ 横浜町 10 月 *  * 

海藻類 
(コンブ) 

六ヶ所村 
前面海域① 

9 月 * 
 * 

10 月 * 

※ 令和元年度から調査開始 
・測定値がその計数誤差の 3 倍以下の場合検出限界以下とし、「＊」と表示した。なお検出限界は、0.057～

0.20 Bq/kg 生であった。 
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図 12 I-129 濃度及び I-129/I-127 原子数比の経年変化 
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ウム濃度と同程度であり、全体として、再処理施設において行われた使用済燃料のせん断溶解処

理の影響が認められた平成 19 及び 20 年度より低めであった。また、海洋試料である魚類では、

TFWT 及び非交換型 OBT 共にすべて検出限界以下であった。魚類中のトリチウムについては、平

成 25～30 年度と続けて、検出限界を超える試料があったが令和元年度は検出限界を超える試料

はなかった。C-14 比放射能は、すべての試料において平成 19 及び 20 年度のような高い値がみら

れず、アクティブ試験の影響が認められなかった期間の経年変化から推定されるバックグラウン

ドレベルと同程度であった。I-129 は、葉菜類、海藻類ともに I-129/I-127 原子数比が大気圏内核実

験後のバックグラウンドレベルと同程度であり、平成 19 及び 20 年度より低下傾向にあった。I-

131 については、すべての試料において検出限界以下であった。  
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青森県東通原子力発電所周辺地域における 7Be、210Pb の 

大気浮遊じん中濃度及び降下量の季節変動 
 

楢山宝孝  安積 潔  吹越恵里子*1  木村芳伸*2  神 俊雄 

保健物理 55巻 4号（2020） 

 

東通原子力発電所周辺地域のモニタリングステーション及びモニタリングポストにおいて、毎

月、大気浮遊じん及び降下物の採取を行い、同発電所からの影響を把握するとともに、当該地域

における空間放射線及び放射性核種の水準を把握するため、それらの 7Be、210Pb 及び全 α、全 β

放射能測定を行っている。 

大気浮遊じん中 7Be 濃度と 210Pb 濃度は、類似した季節変動は示し、冬～春頃と秋頃に増加、

夏頃に低下する二山型の季節変動であった。また、大気浮遊じん中の全 α、全 β 放射能濃度の月

間平均値と 210Pb 濃度の近似直線の決定係数 R2がそれぞれ高いことから、大気浮遊じん中の全 α

及び全 β 放射能濃度に寄与する核種の大部分が 222Rn の壊変生成物であることが示唆された。 
7Be 降下量と 210Pb 降下量の近似直線の決定係数 R2は高く、また、7Be 及び 210Pb の全沈着速度

は夏頃と冬頃に高い季節変動は示していた。さらに、7Be 及び 210Pb の全沈着速度と月間降水量の

近似直線の決定係数 R2は 7Be で高く、210Pb で低いことから、7Be は大気中から地表面への沈着過

程において、210Pb と比較して、湿性沈着がより支配的である可能性が示唆された。 

 

*1：現青森県健康福祉部十和田食肉衛生検査所 

*2：現青森県危機管理局原子力安全対策課 

 

 



 

 

 

 

 

空白ページ 

 

 



青森県原子力センター所報 第 15 号(2020) 
学会等発表要旨 

57 
 

 

青森県における大気中ヨウ素-131 調査 

 

和田浩司 

令和 2年度環境放射能水準調査及び放射線監視結果収集に係る技術検討会、 

書面開催、2021.3.8-3.12 

 

 青森県では、原子燃料サイクル施設及び東通原子力発電所に係る環境放射線モニタリングにお

いて、大気中ヨウ素-131 調査を実施している。このうち、原子燃料サイクル施設に係る調査では、

採取した活性炭吸着物を測定容器である U-8 容器に充填しゲルマニウム半導体検出器による測定

試料とするが、この試料調製の過程において活性炭が封入されたカートリッジを開封しなければ

ならず、実験室環境や他の試料の汚染のリスクが伴う。 

このたび、原子力規制委員会編「緊急時におけるγ線スペクトロメトリーのための試料前処理

法」（平成 31 年 3 月改訂）に、汚染を防止するためにカートリッジをそのまま測定することが望

ましいとする記載が追加されたことを踏まえ、これに準拠した測定を行い、従前の U-8 容器によ

る測定結果との比較を行った。カートリッジ試料の効率校正には活性炭カートリッジ型ヨウ素-

131 模擬線源（MI472）を用い、試料の測定時間は U-8 容器の場合と同様に 80,000 秒とした。 

平成 31 年 4 月から令和 2 年 3 月の期間に採取された試料を測定した結果、活性炭カートリッ

ジを直接測定した場合の検出限界は 0.049～0.11 mBq/m3（n=132）であり、活性炭カートリッジと

ヨウ素-131 模擬線源の材質の違いがピーク効率に及ぼす影響を考慮する必要があるものの、U-8

容器による測定の場合の検出限界 0.060～0.13 mBq/m3（n=127）と同程度であった。なお、ヨウ素

-131 は当該期間のすべての試料において不検出であった。 
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青森県における大気中トリチウムの化学形別濃度調査 

 

楢山宝孝  原 和希  玉熊義久*1  神 俊雄 

 

１．はじめに 

トリチウム（T）は、大気中では水蒸気状（HTO）、水素ガス状（HT）及び有機トリチウム状（CH3T

等）の 3 種の化学形で存在することが知られている。また、過去の大気圏内核実験により天然存

在量の 200 倍以上が環境中に放出され、原子力施設に関しては、特に再処理施設からの主要な放

出核種となっている 1)。 

再処理施設から大気中へ放出されるトリチウムの化学形は、東海再処理施設主排気筒において

は全トリチウムのうち約 74%が HTO であったとの報告 2）があるが、六ヶ所再処理工場について

は明確にはなっていない。また、環境放射線モニタリングでは水蒸気状（HTO）トリチウムのみ

を線量評価しているため、六ヶ所再処理工場の周辺環境における大気中トリチウムの化学形別濃

度を調査し、その存在比を把握することは、今後、同工場から放出されるトリチウムによる住民

等の線量をより現実的に評価するための重要な情報となる。 

大気中トリチウムの化学形別採取方法としては、従来可燃性ガスをキャリヤとして使用する方

法 3),4)が用いられている（以下「ガス添加法」という）。しかし、例えばモニタリングステーショ

ンのように、長期間採取状況を監視できない場所に対応するために、可燃性ガスの代わりにキャ

リヤとして無トリチウム水を添加する加湿カラムを用いる方法（以下「加湿カラム法」という）

が提案されている 5）～7）。 

本調査では、平成 16 年度から加湿カラム法を用いた採取方法の検討を行っている。一方、公益

財団法人環境科学技術研究所（以下「環境研」という）では、環境研構内において、ガス添加法

を用いて大気試料を採取・測定 8）～20）しており、平成 26 年度以降、県の測定装置を環境研構内に

設置して試料の並行採取を断続的に実施し、結果の比較検討を行っている。 

令和元年度は、HT 捕集カラムから捕集水を焼出す際に、捕集水が主に吸着されていると考え

られるカラム吸気側を焼出しガスの出口側とすることにより、回収が安定して行われ、焼出し後

のカラムへのトリチウム残留が低減されることを確認したほか、使用後の HT 捕集カラムに残留

したトリチウムの除去方法の効果を確認した。 

今年度は、環境研との並行採取を実施し、昨年度検討した採取・分析方法の妥当性を確認し

た。 

 

２．調査方法 

2.1 採取装置 

加湿カラム法による採取装置の概要を図 1 に示す。採取装置の終端に設置した真空ポンプ（DA-

30D、ULVAC）で吸引し、大気を採取装置に導入する。入口側には、焼結金属製フィルターを設

置し、大気の採取速度と総量はデジタル流量計で測定する。 

HTO については、予め電子除湿器（出口露点 1～3℃）により一部を捕集した後、モレキュラー

*1：現三八地域県民局環境管理部 



68 
 

シーブ 3A を充填した HTO 捕集カラムに捕集する。 

HT については、100℃に加熱した Pt 触媒(D2SPT6S40C、田中貴金属工業株式会社、Pt 担持量 

6.0 g/L、25 mmφ×40 mm)を 8 個使用して酸化し、モレキュラーシーブ 3A を充填した HT 捕集

カラムに水として捕集する。また、大気中の H2濃度が低いため、キャリヤとして無トリチウム水

蒸気を加湿カラムにより添加する。 

CH3T については、300℃に加熱した Pd 触媒(DASH-220D、エヌ・イー ケムキャット株式会社、

2-4 mmφ)100 g により酸化し、モレキュラーシーブ 3A を充填した CH3T 捕集カラムに水として

捕集する。また、大気中の CH4濃度が低いため、キャリヤとして無トリチウム水蒸気を加湿カラ

ムにより添加する。 

無トリチウム水蒸気の供給は、アクリル管に図 2 に示す加湿バイアルを設置した加湿カラムに

より行った。プラスチックバイアル内の無トリチウム水は、超高分子量ポリエチレン多孔質フィ

ルム（サンマップ LC 0.5 mm 厚：日東電工株式会社）を通して徐々に蒸発する。 

 

 

 

 

2.2 試料採取 

(1) 採取条件等 

ア 採取条件 

フィルター 

電子除湿器 
デジタル流量計 

HTO 捕集 

フラスコ   

H
T

O

捕
集
カ
ラ
ム 

真空ポンプ 

図 1 加湿カラム法による採取装置の概要 
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集
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触
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100
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HT 捕集部分 

加
湿
カ
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ム 

図 2 加湿バイアル外観 

8 mmφの孔を開けたバ

イアルの蓋に多孔質フ

ィルムを接着 20 mL プラスチックバ

イアルに無トリチウム

水を入れ、アクリル管

内に設置 
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環境研が用いているガス添加法による採取装置と並行採取を行った。 

・採取方法：加湿カラム法 

・採取期間：約 1 ヵ月間 

・採取流量：1.0～1.6 L/min※1 

・採 取 量：40～60 m3 

イ 採取地点 

 環境研構内 

ウ 採取時期 

 令和 2 年 4 月（4/2～4/30）※2、5 月（4/30～6/1）、6 月（6/1～7/2）、7 月（7/2～8/3）、8 月（8/3

～9/1）、9 月（9/1～10/1） 

※1 環境研の採取流量は 1.7 L/min 

※2 4/11～4/12 の間、施設停電のため採取を一時中断した。 

 

(2) 触媒カラムのコンディショニング 

 採取前に触媒カラムを加熱しながら 1時間程度空気を採取流量で流し、触媒カラム内の水分を

除去してから採取を開始した。 

 

2.3 分析方法 

(1) 並行採取によるガス添加法との測定値の比較 

試料採取後のモレキュラーシーブカラム（HTO、HT 及び CH3T 捕集カラムの総称）は窒素ガス

を流しながら 400℃に加熱し、モレキュラーシーブから脱離した水蒸気を冷却管により冷却し、

試料水として回収した。HTO については、電子除湿器による捕集水と HTO 捕集カラムによる捕

集水を混合して試料水とした。なお、モレキュラーシーブカラムについて捕集水焼出しの際、捕

集水が多く分布する各捕集カラム吸気側を出口側に配置し、焼出しを行った。 

 回収した試料水に過酸化ナトリウム及び過マンガン酸カリウムを添加し蒸留した後、試料水 10 

mL または 50 mL に液体シンチレータ（Ultima Gold LLT、Perkin Elmer Japan）を同量混合し、測

定試料とした。試料水が 10 mL に満たない場合は、無トリチウム水を加えて 10 mL とした。測定

容器は、試料水の量に応じて容量 20 mL の低拡散ポリエチレンバイアル（6000477、Perkin Elmer 

Japan）又は POLYVIALS145（BIN-PT145、ZINSSER ANALYTIC）を用いた。測定は液体シンチレ

ーション計数装置（LSC-LB7 日立製作所）により行い、測定時間は、4,000 分（50 分×20 回×4

サイクル）とした。 

 試料水中のトリチウム測定結果及び大気採取量をもとに HTO、HT 及び CH3T の大気中濃度を

算出した。 

 

(2) HT 捕集カラムへのトリチウム残留の低減及びその確認 

 捕集後の HT 捕集カラムについて、窒素ガスを流しながら 400℃に加熱し、モレキュラーシー

ブから脱離した水蒸気を冷却管により冷却し、捕集水を試料①（回収水）として回収した。 

また、カラムの放冷後、無トリチウム水 13 mL を加え、再び窒素ガスを流しながら 400℃に加

熱して試料②（洗浄水）を回収した。 
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これらの試料に過酸化ナトリウム及び過マンガン酸カリウムを添加し蒸留した後、試料水 10 

mL に液体シンチレータ（Ultima Gold LLT、Perkin Elmer Japan）を同量混合し、測定試料とした。

試料水が 10 mL に満たない場合は、無トリチウム水を加えて 10 mL とした。測定容器は、容量 20 

mL の低拡散ポリエチレンバイアル（6000477、Perkin Elmer Japan）を用いた。測定は液体シンチ

レーション計数装置（LSC-LB7 日立製作所）により行い、測定時間は、4,000 分（50 分×20 回×

4 サイクル）とした。 

 

３．調査結果 

3.1 並行採取によるガス添加法との比較 

令和2年4～9月の期間、環境研構内において並行採取した試料の測定結果の比を図3に示す。今年

度の測定結果の比については、HTOが環境研と同程度、HT及びCH3Tは県の測定値が環境研より

2倍程度高めの傾向であった。いずれの化学形についても、直近で並行採取を行っている平成30

年度4月～6月の結果とほぼ同様の傾向であったが、表1に示すとおり、平成30年度における環境

研との測定結果の比と比べると、今年度のHT及びCH3Tの比はやや高めであった。これについて

は、昨年度検討した焼き出し方法により、捕集カラムに残留していたトリチウム（HT捕集カラ

ムにおいては約10 %程度が残留）が回収されたためと考えられる。なお、5/21～6/1の間、焼結

金属製フィルターの目詰まりにより、モレキュラーシーブカラムに室内空気が混入した可能性が

あることから、5月の測定値は除外した。 

HTO、HT 及び CH3T 濃度（mBq/m3）のこれまでの並行採取における経時変化を図 4～6 に示す。

令和元年は分析方法の検討のため、環境研との並行採取を行っていないが、HTO 濃度については

平成 26 年度から今年度を含め環境研と測定値はよく一致している。一方、HT 及び CH3T 濃度に

ついては採取装置の改良及び分析方法の改善により、年々環境研との差は縮小傾向であったが、

前述のとおり、今年度はその差がやや大きくなった。 

 

表 1 平成 30 年度及び令和 2年度の環境研との測定結果の比 

 

 

 

 

 

 

※ 平均値±標準偏差を示す。 

  

採取期間 
青森県測定値／環境研測定値※ 

HTO HT CH3T 

H30.4～6 1.19 ± 0.19 1.49 ± 0.14 1.53 ± 0.05 

R2.4～9 1.06 ± 0.20 1.97 ± 0.20 1.99 ± 0.24 
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図 3 並行採取による測定結果の比（県/環境研 県：加湿カラム法、環境研：ガス添加法） 

図 4 並行採取における HTO 濃度の経時変化 
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図 5 HT 濃度の経時変化（県：加湿カラム法 環境研：ガス添加法） 

 

図 6 CH3T 濃度の経時変化（県：加湿カラム法 環境研：ガス添加法） 
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3.2 HT 捕集カラムへのトリチウム残留の確認 

HT 捕集カラムへの残留量及び残留割合を表 2 及び図 7 に示す。平成 31 年 3 月以降、捕集水

焼出しの際、捕集水が多く分布する HT 捕集カラム吸気側を出口側に配置して焼出しを行ったと

ころ、捕集カラムへのトリチウム残留が大幅に低減しており、今年度の並行採取においても、最

大でも 2 %程度であることを確認している。 

 

表 2 HT 捕集カラムへのトリチウム残留割合 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 7 HT 捕集カラムへのトリチウム残留割合  

採取年月 
回収水（試料①）中 
トリチウム (Bq) 

（A） 

洗浄水（試料②）中 
トリチウム (Bq)※ 

（B） 

残留割合 
（％）※ 

（B/A×100） 

捕集時の
吸気側の
位置 

H30.10 0.416 ± 0.004 0.046 ± 0.003 11.1 ± 0.6 入口側 
H30.11 0.620 ± 0.005 0.055 ± 0.003 8.8 ± 0.4 入口側 
H30.12 0.473 ± 0.004 0.053 ± 0.003 11.3 ± 0.5 入口側 
H31.1 0.563 ± 0.004 0.064 ± 0.003 11.3 ± 0.4 入口側 
H31.3 0.549 ± 0.005 < 0.006 < 1.2 出口側 
H31.4 0.561 ± 0.005 < 0.006 < 1.2 出口側 
R1.5 0.572 ± 0.005 < 0.006 < 1.1 出口側 
R1.6 0.672 ± 0.006 0.007 ± 0.002 1.0 ± 0.3 出口側 
R1.7 0.713 ± 0.005 0.014 ± 0.002 1.9 ± 0.3 出口側 
R1.8 0.687 ± 0.006 < 0.006 < 0.9 出口側 
R1.9 0.633 ± 0.006 0.007 ± 0.002 1.1 ± 0.3 出口側 
R1.10 0.673 ± 0.006 0.008 ± 0.002 1.2 ± 0.3 出口側 
R2.4 0.516 ± 0.006 < 0.006 < 1.2 出口側 
R2.5 0.627 ± 0.006 < 0.006 < 1.2 出口側 
R2.6 0.587 ± 0.009 < 0.006 < 1.2 出口側 
R2.7 0.499 ± 0.005 < 0.006 < 1.2 出口側 
R2.8 0.444 ± 0.005 0.009 ± 0.002 2.2 ± 0.4 出口側 
R2.9 0.424 ± 0.004 < 0.006 < 1.5 出口側 
R2.10 0.393 ± 0.004 < 0.006 < 1.6 出口側 
※ 「<（標準偏差の 3 倍）」）は不検出を示す。 
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４．まとめ 

1) 昨年度検討した焼出し方法により環境研との並行採取を実施したところ、HTO については

同程度、HT 及び CH3T については県の測定値が 2 倍程度高い傾向であった。 

2) 一方で、HT 捕集カラムへのトリチウム残留については、昨年度検討した焼出し方法により

大幅に低減しており、最大でも 2 %程度で HT 捕集カラムにほとんど残留していなかった。 

 今後も環境研との測定値の差の原因究明を行うとともに、試料採取法の改善や採取装置の改良

を行っていく予定である。 
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環境試料中のトリチウム、炭素-14 及びヨウ素-129・131 調査 

（令和 2年度実施内容） 

 
奈良和久  和田浩司  神 俊雄 

幸 進*1  沼山 聡*1  佐々木耕一*1 

 

１．はじめに 

日本原燃株式会社の六ヶ所再処理工場からは、その運転に伴い、Kr-85、トリチウム(H-3)、C-14

及び I-129 などの放射性気体廃棄物及び放射性液体廃棄物が放出される。同工場における使用済

燃料を用いたアクティブ試験の実施に際し、青森県及び日本原燃株式会社は、「六ヶ所再処理工場

の操業と線量評価について（平成 18 年 2 月 7 日 青森県）」において、測定結果に基づく線量の

推定・評価方法について基本的な考え方を示し、モニタリングにおける線量評価の妥当性を裏付

けるとともに必要に応じて改善に資するため、共同で調査研究を実施することとした。この一環

として、平成 19 年度から、調査研究として環境試料中のトリチウム、C-14 及び I-129 について調

査を開始している。 

平成 20 年度からは I-129 と同様に施設から放出される核種として I-131 を追加した。 

有機結合型トリチウム（OBT）について、調査開始当初は組織自由水トリチウム（TFWT）と

容易に交換する形態の OBT（交換型 OBT）を含む全 OBT を対象としていたが、平成 21 年度か

ら、より詳細な線量評価手法の検討のため、試験的に魚類について非交換型 OBT を追加実施し、

平成 26 年度からは OBT をすべて非交換型 OBT として調査を行っている。また、平成 27 年度か

らは海藻の TFWT 及び OBT を追加して実施している。 

令和元年度の調査結果については、本所報の技術報告としてとりまとめた。 

 

２．令和 2年度の調査計画と今後の進め方 

令和 2 年度の調査計画を表 1 に示した。令和元年度と同じ内容である。これらの調査結果につ

いては令和 3 年度にとりまとめることとしている。 

 

*1：日本原燃株式会社 
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表 1 対象試料及び調査地点・核種（令和 2年度） 

試料 採取地点 
頻度 

(回/年) 

対象核種 

H-3 C-14 I-129・131 

TFWT 非交換型   

牛乳 

(原乳) 

横浜町 

4 

○ ○ ○ － 

二 又 ○ ○ ○ － 

豊 原 ○ ○ ○ － 

六 原 ○ ○ ○ － 

精米 

平 沼 

1 

－ ○ ○ － 

千 樽 － ○ ○ － 

野辺地町 － ○ ○ － 

二 又 － ○ ○ － 

戸 鎖 － ○ ○ － 

室ノ久保 － ○ ○ － 

ハクサイ 
倉 内 ○ ○ ○ ○ 

千 樽 ○ ○ ○ ○ 

キャベツ 横浜町 ○ ○ ○ ○ 

ダイコン 出 戸 ○ ○ ○ － 

バレイショ 尾 駮 ○ ○ ○ － 

ナガイモ 
東北町 ○ ○ ○ － 

平 沼 ○ ○ ○ － 

魚類 
六ケ所村前面海域① 

4 
○ ○ － － 

六ケ所村前面海域② ○ ○ － － 

海藻類 六ケ所村前面海域① 2 ○ ○ － ○ 
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トリプル四重極型 ICP 質量分析装置を用いた 

環境試料中のヨウ素-129 分析の検討 
  

安積 潔  神 俊雄 

 

１．はじめに 

本県では、「原子燃料サイクル施設に係る環境放射線等モニタリング基本計画」に基づき、環境

試料（表土）中 I-129 の分析測定を、文部科学省放射能測定法シリーズ「ヨウ素-129 分析法」1)（以

下「ヨウ素-129 分析法」という。）の放射化学分析法（β 線測定）により実施している。他方、文

部科学省放射能測定法シリーズ「環境試料中ヨウ素 129 迅速分析法」2)（以下「迅速分析法」とい

う。）では、前処理工程にアルカリ抽出及び固相抽出法を、測定に ICP 質量分析法を用いた分析法

が採用されている。 

迅速分析法に記載された検出限界値（分析目標レベル）はヨウ素-129 分析法に劣るが、供試

量を増加させ、さらに同重体等によるスペクトル干渉を低減する機構を備えた ICP 質量分析装

置を用いることにより、検出限界値を低減させることが可能である 3)ことから、県は、平成 22

年度以降、ICP 質量分析装置を用いた環境試料（土、葉菜、海藻）中の I-129 分析法について検

討してきた。 

平成 25 年度以降は、葉菜中 I-129 を水酸化テトラメチルアンモニウム（以下「TMAH」という。）

によりアルカリ抽出した後、固相抽出ディスクを用いて分離精製し測定する手法（以下「TMAH

アルカリ抽出-分離精製法」という。）について検討してきた。本分析法については、昨年度まで

の検討により、アルカリ抽出工程ではほぼ 100 %のヨウ素を抽出できるが、一方で分離精製工程

におけるヨウ素の回収率が 60～80 ％程度と低いこと、また、ヨウ素の化学形により回収率が異

なると考えられることなどが明らかとなっている 4)。 

令和 2 年度は、本分析法について、分離精製工程におけるヨウ素回収率の向上に関して検討を

行った。Dang 等は、水中 I-129 の分析においてイオン交換カラムによるヨウ素の分離精製を行っ

ており、当該カラムでは有機態ヨウ素を十分に分離できないこと、また、有機態ヨウ素を無機態

ヨウ素に分解するためにはペルオキソ二硫酸カリウム（K2S2O8）による酸化が有効であることを

示している 5)。また、Yang 等は、土中 I-129 の分析において、ペルオキソ二硫酸カリウムにより

有機態ヨウ素を無機態ヨウ素に分解した後に溶媒抽出法により分離精製を行っている 6）。そこで、

本県で検討している葉菜中 I-129 の分析においても、ヨウ素をアルカリ抽出した後に、ペルオキ

ソ二硫酸カリウムにより有機態ヨウ素を分解する工程を追加することにより、分離精製工程にお

けるヨウ素回収率を向上できないか検討した。その結果、ペルオキソ二硫酸カリウム添加後の加

熱を適切に行うことにより、分離精製工程におけるヨウ素回収率を 90 %程度まで向上させること

ができた。 

そのほか、前年度に整備したトリプル四重極型 ICP 質量分析装置について、I-129 の測定に最適

な測定条件や、測定を妨害するスペクトル干渉に係る確認を行った。 
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２．調査方法 

2.1 TMAH アルカリ抽出-分離精製法による葉菜中ヨウ素の分析の検討 

2.1.1 葉菜中ヨウ素の分析方法 

昨年度まで検討してきた TMAH アルカリ抽出-分離精製法による葉菜中ヨウ素の分析について

は、前述したとおり、分離精製工程における葉菜由来のヨウ素の回収率が 60～80 %程度と低いこ

と、また、ヨウ素の化学形により回収率が異なると考えられること等が明らかとなっている。今

年度は、ヨウ素をアルカリ抽出した後に、ペルオキソ二硫酸カリウムを添加し有機態ヨウ素を分

解する工程を追加することにより、回収率を向上させることができないか検討した。なお、有機

態ヨウ素を分解するための分析条件の検討に当たっては、ペルオキソ二硫酸カリウムの添加量及

び添加後の加熱条件をかえ、回収率に及ぼす影響について確認した。分析法を以下に示す。 

(1) アルカリ抽出 

PFA 容器に Tomato Leaves（NIST SRM1573a、値付け値：ヨウ素 0.85 µg/g）約 1 g 乾を秤取し、

12.5 %TMAH 10 mL を加え密栓した上で十分に撹拌し、80℃に設定した恒温槽内で一晩（16 時間

以上）加熱して試料中のヨウ素を抽出した。再度撹拌して容器壁面に付着した試料を洗い落とし

た後、再度 80℃で 3 時間加熱した。 

放冷後、純水（メルク社超純水製造装置 Milli-Q Advantage で製造、以下同）で 70 mL 程度に希

釈して遠心分離し、上澄み液を PTFE 製メンブランフィルター（孔径 1.0 µm、47 mmφ、ADVANTEC）

を用いて吸引ろ過した。残渣は純水で洗浄し、アルカリ抽出液にあわせた。 

(2) ペルオキソ二硫酸カリウムによる有機態ヨウ素の分解 

有機態ヨウ素を無機態ヨウ素に分解するため、アルカリ抽出液にペルオキソ二硫酸カリウム（窒

素･りん測定用、FUJIFILM Wako）を 0.05～1.0 g 添加して 60℃で 2～16 時間加熱した後、ガラス

ろ紙 GA-100（孔径 1.0 µm 、47 mmφ、ADVANTEC）及び PTFE 製メンブランフィルター（孔径

1.0 µm 、47 mmφ、ADVANTEC）を用いて吸引ろ過した。さらに、後述するように、溶液中にペ

ルオキソ二硫酸カリウムが残存すると、(3)に示すヨウ素の還元が阻害される可能性が考えられた

ため、ろ過前に 80℃で 4 時間の加熱を追加することによる、ペルオキソ二硫酸カリウムの分解に

ついても検討した。 

なお、ペルオキソ二硫酸カリウムは低温では比較的安定であるが、40℃以上に加熱するとラジ

カルを生成し有機物を分解することが知られている 7)。  

(3) 固相抽出ディスクを用いたヨウ素の分離精製 

溶液中のヨウ素を I-に還元するため、アルカリ抽出液に還元剤として亜硫酸ナトリウム（特級、

FUJIFILM Wako）を加え、固相抽出ディスクに通液しヨウ素を保持させ、1 M 硝酸溶液（超微量

分析用、FUJIFILM Wako）でヨウ素を溶離した。 

亜硫酸ナトリウムの添加量は、ペルオキソ二硫酸カリウムを添加しない場合は 0.3 g としてい

たが、本実験では、ペルオキソ二硫酸カリウムが溶液中に残存した場合にもヨウ素の還元が阻害

されないよう考慮し、表 1 のとおり、添加したペルオキソ二硫酸カリウムの物質量の約 1.3 倍を

追加して添加した。 
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表 1 亜硫酸ナトリウムの添加量 

ペルオキソ二硫酸カリウム 亜硫酸ナトリウム 

0 g (= 0 mol) 0.30 g (= 0.0024 mol) 

0.05 g (= 0.0002 mol) 0.33 g (= 0.0026 mol) 

0.2 g (= 0.0007 mol) 0.42 g (= 0.0033 mol) 

0.5 g (= 0.0018 mol) 0.60 g (= 0.0048 mol) 

1.0 g (= 0.0037 mol) 0.90 g (= 0.0071 mol) 

 

(4) 測定用試料の調製 

固層抽出ディスクの溶離液に 25 %TMAH を 7 mL 加えアルカリ性とした後、内標準元素として

ロジウムを加え、純水で定容して測定溶液とした。 

(5) 測定 

ICP 質量分析装置（アジレント･テクノロジー㈱製 Agilent 8900）を用い、内標準法により I-127

の定量を行った。 

分析フローを図 1 に、測定条件を表 2 に示す。 

 

       試料約 1 g 乾を PFA 容器に秤取  

                     12.5 % TMAH 溶液 10 mL 

    80℃ で一晩（16 時間以上）加熱後、再度撹拌し 3 時間加熱 

 
    純水で約 70 mL に希釈 
 
    遠心分離（3500 rpm、2～4 時間） 
 
      ガラスろ紙及び 1.0 µm PTFE メンブランフィルターでろ過   残渣は廃棄 

 
アルカリ抽出液 

               ペルオキソ二硫酸カリウム 0.05～1.0 g 

    60℃で 2～16 時間加熱（さらに 80℃で 4 時間加熱） 
 

1.0 µm ガラスろ紙及び PTFE メンブランフィルターでろ過   残渣は廃棄 

              10 %(wt/vol) Na2SO3溶液  3～9 mL 

        固相抽出ディスク(Anion-SR)に通液しヨウ素吸着      通過液 

                 1 M HNO3 15 mL を通液しヨウ素溶離 

         溶離液 

                 25 % TMAH  7 mL  

        1 µg/mL Rh 溶液 1 mL 

      純水で 100 mL に定容し、ICP 質量分析装置で測定 

 

図 1  K2S2O8添加及び 60℃での加熱を追加した TMAH アルカリ抽出-分離精製法 分析フロー図 
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表 2 I-127 の測定条件 

項 目 

設 定 値 

低マトリクスモード 

（溶離液、アルカリ抽出液） 

高マトリクスモード 

（通過液） 

RF 出力 1550 W 1600 W 

プラズマガス流量 15 L/min 15 L/min 

ネブライザーガス流量 1.08 L/min 0.69 L/min 

補助ガス流量 0.9 L/min 0.9 L/min 

コリジョンリアクションセルガス流量 なし なし 

スプレーチャンバー温度 2℃ 2℃ 

サンプリング位置 8 mm 10 mm 

軸方向加速 0 V 0 V 

スキャンタイプ シングル四重極 シングル四重極 

積分時間 1 秒 1 秒 

繰返し回数 10 回 10 回 

 

2.1.2 過剰なペルオキソ二硫酸カリウムを還元又は分解するための条件の検討 

有機態ヨウ素の分解工程において添加したペルオキソ二硫酸カリウムが溶液中に残存した場合、

分離精製前に行うヨウ素の還元が阻害され、その結果、ヨウ素の回収率が低下する可能性が考え

られたことから、残存するペルオキソ二硫酸カリウムの酸化力を失わせるための分析条件につい

て、ヨウ素標準溶液を用いて検討した。 

 

（1）還元剤によるペルオキソ二硫酸カリウムの還元 

 溶液中に残存する過剰なペルオキソ二硫酸カリウムを、さらに大過剰の還元剤と反応させるこ

とにより酸化力を失わせることができるか検討した。 

 1.0×10-8 g/mL のヨウ素標準溶液（ヨウ化ナトリウム（FUJIFILM Wako）を 1 %TMAH で希釈し

て調製）にペルオキソ二硫酸カリウムを 0.5 g（0.0018 mol）添加し、60℃で 2 時間加熱した後、

還元剤として亜硫酸ナトリウムを 0.3～1.8 g（0.0024～0.014 mol）添加し、2.1.1(3)により分離精製

を行い、固相抽出ディスクに捕集された I-127 の量を測定した。 

 

（2）加熱によるペルオキソ二硫酸カリウムの自己分解 

 ペルオキソ二硫酸カリウムは、約 60℃以上では水との反応により自己分解することが知られて

いる 8)。そこで、溶液中に残存する過剰なペルオキソ二硫酸カリウムを分解するために適した加

熱温度及び時間について、ヨウ素標準溶液を用いて検討した。 

1.0×10-8 g/mL のヨウ素標準溶液にペルオキソ二硫酸カリウムを 0.5 g 添加し、60℃又は 80℃で

2～16 時間加熱した後、2.1.1(3)により分離精製を行い、固相抽出ディスクに捕集された I-127 の

量を測定した。 
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2.2 ICP 質量分析装置による I-129 の測定条件等の確認 

2.2.1 リアクションガスの最適流量の確認 

 本研究で使用した ICP 質量分析装置は、2 つの四重極がコリジョンリアクションセルを挟んで

搭載されているトリプル四重極型 ICP 質量分析装置である。本装置で I-129 を測定する場合、キ

ャリアガスに含まれる Xe-129 による m/z129 に対するスペクトル干渉を低減するため、リアクシ

ョンセルに酸素を導入する。この酸素について、I-129 に対する検出感度が最大となる最適流量の

検討を行った。 

 ヨウ化ナトリウムを 1 %TMAH（精密分析用、FUJIFILM Wako）で希釈して I-127 濃度が 1.0×10-

4 g/mL の溶液を調製し、酸素流量を変化させながら m/z127 及び m/z129 の計数率を測定した。 

 ヨウ素の 2 つの同位体（I-127 及び I-129）の感度応答が等しいと仮定し、測定した I-127 の計数

率から I-129 のバックグラウンド相当濃度（以下「I-129BEC」）を(1)式により算出し、最も低い I-

129BEC が得られる流量を最適な酸素流量とした。 

  I-129BEC[g/mL] = I-127 濃度[g/mL] × 
/ 計数率

/ 計数率
 ×  ……… (1) 

 

2.2.2 I-129 測定におけるスペクトル干渉の確認 

 ICP 質量分析装置による I-129 の測定において、 Xe-129 の他に m/z129 に対するスペクトル干

渉の原因となる可能性のある元素として、I-127（127I1H2
+）、Mo-97（97Mo16O2

+）、Cd-113（113Cd16O+）、

In-113（113In16O+）が挙げられる。これらによる m/z129 へのスペクトル干渉について、標準溶液を

用いて確認した。標準溶液は、ヨウ化ナトリウム溶液、モリブデン標準液（FUJIFILM Wako）、カ

ドミウム標準液（ICP 分析用、FUJIFILM Wako）又はインジウム標準液（FUJIFILM Wako）にそれ

ぞれ内標準元素としてロジウム（原子吸光分析用、FUJIFILM Wako）を加え、1 %TMAH で希釈

し調製した。測定条件を表 3 に示す。 

 

表 3 m/z129 に対するスペクトル干渉の確認における測定条件 

項 目 設 定 値 

RF 出力 1550 W 

プラズマガス流量 15 L/min 

ネブライザーガス流量 1.08 L/min 

補助ガス流量 0.9 L/min 

コリジョンリアクションセルガス流量 O2:1.05 mL/min 

スプレーチャンバー温度 2℃ 

サンプリング位置 8 mm 

軸方向加速 0 V 

スキャンタイプ MS/MS 

積分時間 m/z129:10 秒、その他:1 秒 

繰返し回数 m/z129:10 回、その他:3 回 
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３．調査結果 

3.1 TMAH アルカリ抽出-分離精製法による葉菜中ヨウ素分析の検討 

3.1.1 ペルオキソ二硫酸カリウムの添加が葉菜中ヨウ素の回収率に及ぼす影響 

TMAH アルカリ抽出-分離精製法による葉菜中ヨウ素の分析において、ヨウ素のアルカリ抽出

工程の後にペルオキソ二硫酸カリウムにより有機態ヨウ素を分解する工程を追加し、分離精製工

程におけるヨウ素回収率に及ぼす影響について確認した。 

図 1 に示す分析フローのうち、ペルオキソ二硫酸カリウム添加後の加熱温度を 60℃とした場

合の測定結果を表 4 に示す。また、ペルオキソ二硫酸カリウムの添加量及び添加後の加熱条件と

ヨウ素回収率の関係について、以下に示す。 

 

（1）ペルオキソ二硫酸カリウムの添加量とヨウ素回収率の関係 

ペルオキソ二硫酸カリウム添加後の加熱条件を 60℃16 時間とした場合における、ペルオキソ

二硫酸カリウムの添加量とヨウ素回収率の関係を図 2 に示す。ペルオキソ二硫酸カリウムを添加

しない場合、固相抽出ディスクによるヨウ素の回収率は 60～80 %程度と低く、10～20 %程度のヨ

ウ素が通過液へ素通りしてしまうが、ペルオキソ二硫酸カリウムを 0.2～0.5 g 添加し 60℃で 16 時

間加熱したところ、回収率は 92～103 %に向上し、素通りするヨウ素は 3～7 %に減少した。ペル

オキソ二硫酸カリウムにより有機態ヨウ素が無機態ヨウ素に酸化・分解されたことによって、固

相抽出ディスクで捕集できるようになったものと推測される。 

一方、より多くのペルオキソ二硫酸カリウム（1.0 g）を添加した場合のヨウ素回収率は 40 %で

あり、ペルオキソ二硫酸カリウムを添加しない場合より回収率が低くなった。分離精製工程にお

いて固相抽出ディスクにヨウ素を捕集するためには、ヨウ素の化学形を I-とする必要があり、そ

のため、分離精製前に還元剤である亜硫酸ナトリウムを添加しているが、溶液中に残存した過剰

なペルオキソ二硫酸カリウムにより、ヨウ素の還元が阻害された可能性が考えられる。 
 

 
図 2 K2S2O8添加量と分離精製工程におけるヨウ素回収率の関係 

※ 分離精製に供した溶液：Tomato leaves アルカリ抽出液 

※ K2S2O8添加量：0.05～1.0 g、K2S2O8添加後の加熱条件：60℃16 h 
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（2）ペルオキソ二硫酸カリウム添加後の加熱時間とヨウ素回収率の関係 

ペルオキソ二硫酸カリウムの添加量を 0.5 g、添加後の加熱温度を 60℃とした場合における、ペ

ルオキソ二硫酸カリウム添加後の加熱時間とヨウ素回収率の関係を図 3 に示す。ペルオキソ二硫

酸カリウム添加後の加熱時間が 2 時間の場合、固相抽出ディスクによるヨウ素の回収率は 20～

38 %であり、ペルオキソ二硫酸カリウムを添加しない場合よりも回収率が低くなった。6 時間加

熱した場合の回収率は 65、90 %であった。 

ペルオキソ二硫酸カリウム添加後の 60℃での加熱時間が短い（2～6 時間）場合、溶液中により

多くのペルオキソ二硫酸カリウムが残存し、分離精製前に行うヨウ素の還元が阻害された可能性

が考えられる。 

 

図 3 K2S2O8添加後の加熱条件と分離精製工程におけるヨウ素回収率との関係 

※ 分離精製に供した溶液：Tomato leaves アルカリ抽出液 

※ K2S2O8添加量：0.5 g、K2S2O8添加後の加熱条件：60℃2～16 h 
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表 4 Tomato Leaves アルカリ抽出液の分離精製工程における I-127 回収率 

（K2S2O8添加量及び加熱条件とヨウ素回収率の関係） 

上段：I-127 量、下段：回収率※ 

K2S2O8 

添加量 

K2S2O8 

添加後の 

加熱条件 

【分離精製前】 

アルカリ抽出液中 

I-127 量(μg) 

【分離精製後】 

溶離液中 

I-127 量(μg) 

【分離精製後】 

通過液中 

I-127 量(μg) 

未回収※ 

(μg) 

0.05 g 60℃16 h 
0.78 ± 0.006 0.67 ± 0.02 0.06 ± 0.0004 0.05 ± 0.02 

(100 %) (86 ± 3 %) (8 ± 0.05 %) (6 ± 3 %) 

0.2 g 60℃16 h 
0.78 ± 0.006 0.72 ± 0.02 0.06 ± 0.003 0.005 ± 0.02 

(100 %) (92 ± 2 %) (7 ± 0.4 %) (1 ± 3 %) 

0.5 g 

60℃2 h 

0.78 ± 0.01 0.30 ± 0.009 0.37 ± 0.01 0.12 ± 0.02 

(100 %) (38 ± 1 %) (47 ± 1 %) (15 ± 2 %) 

0.74 ± 0.006 0.15 ± 0.004 0.51 ± 0.005 0.07 ± 0.009 

(100 %) (20 ± 0.5 %) (70 ± 0.6 %) (10 ± 1 %) 

0.74 ± 0.006 0.22 ± 0.008 0.47 ± 0.007 0.05 ± 0.01 

(100 %) (29 ± 1 %) (64 ± 1 %) (7 ± 2 %) 

60℃6 h 

0.78 ± 0.01 0.70 ± 0.02 0.07 ± 0.002 0.01 ± 0.02 

(100 %) (90 ± 3 %) (8 ± 0.2 %) (2 ± 3 %) 

0.74 ± 0.006 0.48 ± 0.02 0.17 ± 0.004 0.09 ± 0.02 

(100 %) (65 ± 2 %) (23 ± 0.6 %) (12 ± 2 %) 

60℃16 h 

0.78 ± 0.02 0.80 ± 0.05 0.02 ± 0.0003 -0.05 ± 0.05 

(100 %) (103 ± 6 %) (3 ± 0.04 %) (-6 ± 7 %) 

0.78 ± 0.006 0.71 ± 0.01 0.04 ± 0.0005 0.03 ± 0.02 

(100 %) (92 ± 2 %) (5 ± 0.1 %) (3 ± 2 %) 

1.0 g 60℃16 h 
0.78 ± 0.006 0.32 ± 0.01 0.43 ± 0.009 0.04 ± 0.02 

(100 %) (40 ± 2 %) (55 ± 1 %) (5 ± 2 %) 

無添加 

(比較対照) 
－ 

0.77 ± 0.005 0.57 ± 0.002 0.16 ± 0.0003 0.04 ± 0.005 

(100 %) (74 ± 0.3 %) (20 ± 0.04 %) (5 ± 0.7 %) 

0.82 ± 0.003 0.51 ± 0.004 0.20 ± 0.005 0.11 ± 0.007 

(100 %) (62 ± 0.5 %) (25 ± 0.6 %) (13 ± 0.9 %) 

0.78 ± 0.02 0.66 ± 0.01 0.10 ± 0.004 0.01 ± 0.02 

(100 %) (85 ± 1 %) (13 ± 0.5 %) (2 ± 3 %) 

0.75 ± 0.02 0.48 ± 0.02 0.16 ± 0.004 0.10 ± 0.02 

(100 %) (64 ± 2 %) (22 ± 0.5 %) (14 ± 3 %) 

※ 回収率：アルカリ抽出液（分離精製前）の I-127 量との比 

※ 未回収 = アルカリ抽出液中 I-127 量 – 溶離液中 I-127 量 – 通過液中 I-127 量 

※ 誤差は、繰り返し測定により得られた標準偏差 
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3.1.2 過剰なペルオキソ二硫酸カリウムを還元又は分解するための条件の検討 

3.1.1 の結果、葉菜中ヨウ素を TMAH でアルカリ抽出した後、ペルオキソ二硫酸カリウムを適

量添加し、かつ適切な条件で加熱した場合、分離精製工程におけるヨウ素回収率が向上すること

が分かった。しかし一方で、分離精製の際に溶液中に過剰のペルオキソ二硫酸カリウムが残存す

るような条件（ペルオキソ二硫酸カリウムの添加量が多すぎる場合、または添加後の加熱時間が

短すぎる場合）では、逆に、ペルオキソ二硫酸カリウムを添加しない場合よりも回収率が低くな

った。残存する過剰のペルオキソ二硫酸カリウムにより、分離精製前に行うヨウ素の還元が阻害

された可能性が考えられる。 

有機態ヨウ素を分解する工程で消費されるペルオキソ二硫酸カリウムの量は、分析する葉菜の

種類及び量により異なると考えられる。そのため、様々な種類及び量の葉菜の分析において安定

して高い回収率を得るためには、過剰なペルオキソ二硫酸カリウムを添加して有機態ヨウ素を分

解した上で、残存するペルオキソ二硫酸カリウムを還元又は分解すること等により酸化力を失わ

せる必要があると考えられ、そのための分析条件についてヨウ素標準溶液を用いて検討した。 

 

（1）還元剤によるペルオキソ二硫酸カリウムの還元 

 溶液中に残存するペルオキソ二硫酸カリウムの酸化力を、大過剰の還元剤と反応させることに

より失わせることができるか、2.1.2(1)により検討した。測定結果を図 4 に示す。分離精製工程に

おけるヨウ素回収率は、亜硫酸ナトリウムの添加量を増やすにつれて上昇したが、1.8 g（添加し

たペルオキソ二硫酸カリウムの物質量の約 8 倍）添加した場合においても 57 %にとどまった。 

大過剰の亜硫酸ナトリウムを添加しても、溶液中に残存するペルオキソ二硫酸カリウムの酸化

力を十分に失わせることはできなかったものと考えられる。 

なお、本実験では、ペルオキソ二硫酸カリウムと亜硫酸ナトリウムの反応時間は 1～数分間と

していた。反応時間が足りないためにペルオキソ二硫酸カリウムが十分に還元されなかった可能

性も考えられることから、今後、反応時間をより長くした場合の回収率についても確認したい。 

 

図 4 Na2SO3添加量と分離精製工程におけるヨウ素回収率の関係 

※ 分離精製に供した溶液：10 ng/mL ヨウ素標準溶液 

※ K2S2O8添加量：0.5 g、K2S2O8添加後の加熱条件：60℃2 h 
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（2）加熱によるペルオキソ二硫酸カリウムの自己分解 

溶液中に残存するペルオキソ二硫酸カリウムを自己分解させるために適した加熱温度及び時間

について、2.1.2(2)により検討した。測定結果を図 5 に示す。ペルオキソ二硫酸カリウム添加後の

加熱温度を 60℃とした場合、分離精製工程におけるヨウ素回収率は時間経過とともに徐々に上昇

したが、16 時間加熱した場合においても 62 %にとどまった。60℃ではペルオキソ二硫酸カリウ

ムが自己分解する速度が遅く、完全に自己分解させるためには長時間を要するものと考えられる。 

一方、加熱温度を 80℃とした場合、ヨウ素回収率は 2 時間加熱により 93 %、4 時間以上加熱に

よりほぼ 100 %となった。 

 以上のことから、溶液中に残存するペルオキソ二硫酸カリウムを完全に自己分解させるために

は、80℃で 4 時間以上加熱すればよいと考えられる。 

 
図 5 K2S2O8添加後の加熱条件とヨウ素回収率の関係 

※ 分離精製に供した溶液：10 ng/mL ヨウ素標準溶液 

※ K2S2O8添加量：0.5 g、K2S2O8添加後の加熱条件：60℃又は 80℃で 2～16 h 

 

3.1.3 有機態ヨウ素を酸化・分解するための加熱条件の検討 

 3.1.1 及び 3.1.2 の結果から、葉菜中ヨウ素の分離精製工程における回収率を向上させるために

は、葉菜中ヨウ素をアルカリ抽出した後、①ペルオキソ二硫酸カリウムを添加し 60℃で適切な時

間加熱（有機態ヨウ素を無機態ヨウ素に分解）した後、②80℃で 4 時間以上加熱（残存する過剰

のペルオキソ二硫酸カリウムを分解）すればよいと考えられた。 

本項では、有機態ヨウ素を分解するために最低限必要な 60℃での加熱時間について検討した。 

図 1 に示す分析フローのうち、ペルオキソ二硫酸カリウムの添加量を 0.5 g、添加後の加熱条件

を 60℃2～16 時間及び 80℃4 時間とした場合における葉菜中ヨウ素の測定結果を表 5 及び図 6 に

示す。分離精製工程におけるヨウ素回収率は 87～88 %であり、ペルオキソ二硫酸カリウムを添加

しない場合よりも回収率が向上した。また、60℃での加熱時間（2～16 時間）によらず回収率が

同程度であったことから、有機態ヨウ素を分解するための 60℃での加熱時間は、2 時間で十分で

あると考えられる。 

 また、80℃での加熱を行わなかった 3.1.1（2）（図 3）の測定結果と比較すると、80℃で 4 時間

加熱する工程を追加したことにより、安定して高い回収率が得られるようになったことが分かる。

溶液中に残存していたペルオキソ二硫酸カリウムが 80℃での加熱により分解され、その後、分離

精製前に行う亜硫酸ナトリウムによるヨウ素の還元が阻害されなくなったためと考えられる。 
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表 5 Tomato Leaves アルカリ抽出液の分離精製工程における I-127 回収率 

上段：I-127 量、下段：回収率※ 

K2S2O8 

添加量 

K2S2O8 

添加後の 

加熱条件 

【分離精製前】 

アルカリ抽出液中 

I-127 量(μg) 

【分離精製後】 

溶離液中 

I-127 量(μg) 

【分離精製後】 

通過液中 

I-127 量(μg) 

未回収※ 

(μg) 

0.5 g 

60℃2 h 
→80℃4 h 

0.79 ± 0.009 
(100 %) 

0.69 ± 0.03 0.04 ± 0.003 0.05 ± 0.03 

(88 ± 3 %) (5 ± 0.3 %) (6 ± 4 %) 

0.75 ± 0.02 
(100 %) 

0.66 ± 0.009 0.05 ± 0.003 0.04 ± 0.02 

(88 ± 1 %) (7 ± 0.4 %) (5 ± 2 %) 

60℃4 h 
→80℃4 h 

0.79 ± 0.009 
(100 %) 

0.68 ± 0.02 0.05 ± 0.002 0.06 ± 0.02 

(87 ± 2 %) (6 ± 0.3 %) (7 ± 2 %) 

60℃16 h 
→80℃4 h 

0.79 ± 0.009 
(100 %) 

0.69 ± 0.03 0.04 ± 0.002 0.05 ± 0.03 

(88 ± 4 %) (5 ± 0.3 %) (7 ± 4 %) 

※ 回収率：アルカリ抽出液（分離精製前）の I-127 量との比 

※ 未回収 = アルカリ抽出液中 I-127 量 – 溶離液中 I-127 量 – 通過液中 I-127 量 

※ 誤差は、繰り返し測定により得られた標準偏差 
 

 

図 6  K2S2O8添加後の加熱条件と分離精製工程におけるヨウ素回収率の関係 

※ 分離精製に供した溶液：Tomato leaves アルカリ抽出液 

※ K2S2O8添加量：0.5 g、K2S2O8添加後の加熱条件：60℃2～16 h→80℃4 h 
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3.2 ICP 質量分析装置による I-129 の測定条件等の確認 

3.2.1 リアクションガスの最適流量の確認 

 I-127 濃度が 1.0×10-4 g/mL の溶液を ICP 質量分析装置に導入し、酸素流量を変化させながら

m/z127 及び m/z129 の計数率を測定した結果を図 7 に示す。酸素流量が 1 mL/min 程度までは、酸

素流量の増加に伴い I-129BEC は減少したが、1 mL/min 以上はほぼ一定となった。このことから、

I-129 測定における酸素の流量は 1.05 mL/min とすることとした。 

 

図 7 酸素流量に対する m/z127、129 の計数率及び I-129BEC の関係 

(I-127：1×10-4 g/mL) 

 

3.2.2 I-129 測定におけるスペクトル干渉の確認 

(1) I-127 によるスペクトル干渉 

I-129 の測定条件における I-127 による m/z129 に対するスペクトル干渉について確認したとこ

ろ、I-127 濃度 0～4×10-4 g/mL の範囲では、m/z129 への干渉は検出されなかった。 
 

(2) モリブデンによるスペクトル干渉 

I-129 の測定条件におけるモリブデンによる m/z129 に対するスペクトル干渉について確認した

結果を図 8 に示す。モリブデン濃度 5×10-6 g/mL 以上で m/z129 への干渉が検出され、モリブデン

1 g/mL あたりの干渉の大きさは、I-129 濃度換算で 7.9×10-8 g/mL（=0.52 Bq/mL）であった。 
 

 
図 8 モリブデンによる m/z129 に対するスペクトル干渉 

（MS/MS モード、リアクションガス：酸素 1.05 mL/min） 
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(3) カドミウムによるスペクトル干渉 

I-129 の測定条件におけるカドミウムによる m/z129 に対するスペクトル干渉について確認した

結果を図 9 に示す。カドミウム濃度 2.5×10-5 g/mL 以上で m/z129 への干渉が検出され、カドミウ

ム 1 g/mL あたりの干渉の大きさは、I-129 濃度換算で 2.1×10-8 g/mL（=0.14 Bq/mL）であった。 
 

 

図 9 カドミウムによる m/z129 に対するスペクトル干渉 

（MS/MS モード、リアクションガス：酸素 1.05 mL/min） 

 

(4) インジウムによるスペクトル干渉 

I-129 の測定条件におけるインジウムによる m/z129 に対するスペクトル干渉について確認した

ところ、インジウム濃度 0～1×10-4 g/mL の範囲では m/z129 への干渉は検出されなかった。 

 

４．まとめ 

1) TMAH アルカリ抽出-分離精製法による葉菜中 I-129 の分析について、固相抽出ディスクを用

いた分離精製工程におけるヨウ素回収率の向上に関して検討を行った。本分析法については、

これまで、分離精製工程における葉菜由来のヨウ素の回収率が 60～80 %程度と低く、また、ヨ

ウ素の化学形により回収率が異なるとの課題があったが、ヨウ素のアルカリ抽出後にペルオキ

ソ二硫酸カリウムを添加し、60℃で 2 時間加熱及び 80℃で 4 時間加熱する工程を追加すること

により、ヨウ素の回収率を 90 %程度まで向上させることができた。ペルオキソ二硫酸カリウム

により有機態ヨウ素が無機態ヨウ素に分解され、分離精製工程において固相抽出ディスクに捕

集できるようになったものと考えられる。 

2) 昨年度整備したトリプル四重極型 ICP 質量分析装置について、I-129 の測定に最適な測定条件

の確認を行った。Xe-129 による m/z129 に対するスペクトル干渉を低減するためリアクション

セルに導入する酸素の最適流量を確認したところ、1.05 mL/min であった。 

3) I-129 の測定において測定の妨害となるスペクトル干渉について確認した。モリブデン及びカ

ドミウムによる m/z129 に対する干渉の大きさは、1 g/mL あたり I-129 濃度換算でそれぞれ 7.9

×10-8 g/mL（=0.52 Bq/mL）及び 2.1×10-8 g/mL（=0.14 Bq/mL）であった。I-127 及びインジウム

は、それぞれ 0～4×10-4 g/mL 及び 0～1×10-4 g/mL の範囲では m/z129 に対する干渉は検出され

なかった。  
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