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同位体比から分かること
（既往研究より）



3

同位体比に基づく放射性物質放出源の識別

廃止措置が終了した後のサイト解放に関する基準への適合性判断におい
て、福島第一原子力発電所由来のフォールアウト（1Fフォールアウト）の影
響を除いた事業由来汚染の値で判定を行うという考え方が示された。1)

土壌試料、廃止措置対象施設及び1Fフォールアウトの135Cs/137Csから、
事業由来汚染の放射能濃度を評価する手法が報告されている。2)

土壌の135Cs/137Csに対する1Fフォールアウトの影響

1) 原子力規制委員会、令和6年
2) 島田ほか、令和6年
3) Shimada et al. (2021)
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同位体比に基づく放射性物質放出源の識別

Ohno et al. (2022)は、1960年代～1970年代に国内で捕集された
大気降下物のU同位体比を測定し、工業用の劣化ウランと核実験
由来のウラン（グローバルフォールアウト、GF）が含まれていること
を見いだした。

起源が異なるウランの同位体比

Ohno et al. (2022)を基に作図



同位体比の測定法
（質量分析法とは）
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多重検出器型誘導結合プラズマ質量分析計（MC-ICP-MS）
ICP (イオン源)

磁場

イオン検出器

【原理】
1. ICPで試料をイオン化
2. イオン化した核種を、磁場中で質量電荷数比（m/z）に応じて分離
3. 分離されたイオンを、イオン検出器を用いて検出

【特長】
• 50種類以上の元素を90%以上の効率でイオン化（高感度）
• 放射線計測と異なり、測定所要時間が核種の半減期によらない
 長半減期核種の迅速分析



研究の背景
（規制上の課題）
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質量分析法による核種分析の広がり

長半減期放射性核種の測定において質量分析計を活用する動きが広がり
つつある。原子力規制庁は、事業者が提出する質量分析計を用いた放射
性核種分析データの妥当性確認の基礎となる科学的・技術的知見を蓄積
する必要がある。

東京電力HD（株）、特定原子力施設監視・評価検討会（第72回）資料2を基に作図．

福島第一原子力発電所の廃棄物分析フロー

LSC：液体シンチレーションカウンター
HPGe：高純度ゲルマニウム検出器
LBC：低バックグラウンドベータ線測定器
ICP-MS：誘導結合プラズマ質量分析計

本発表
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ウランの起源と同位体比

同位体 天然存在度（%） 半減期（年） 備考

233U － 1.592×105 －

234U 0.0054 2.455×105 －

235U 0.7204 7.04×108 濃縮度（235U/238U）はウランの用途を反映
・濃縮ウラン：核燃料
・劣化ウラン：触媒、金属材料等

236U － 2.342×107 人為利用（中性子照射）されたウランの痕跡

238U 99.2742 4.468×109 －

Ohno et al. (2022)を基に作図

起源識別の指標となる



研究課題・目的
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236U/238U測定上の課題と本研究の目的

質量スペクトルの模式図

3種類の質量スペクトル干渉により、236U/238U測定データの信頼性が低下

196Pt40Ar ：試料又は器具由来のPtとイオン源由来のArから生成

235UH ：試料由来の235Uと溶媒由来のHから生成

238Uのテーリング ：装置内の残留ガスと衝突して散乱された238U

干渉に対処するとともに、改良した測定・解析手法を実試料に応用することで、
東京湾堆積物の標準物質であるJMS-1中の人為的ウランの起源を識別



質量スペクトル干渉への対処
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実験１：多原子イオン（PtAr+）による質量スペクトル干渉

JMS-1（東京湾堆積物
の地球化学標準物質）
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イオン m/z 必要な質量分解能* 達成可否

236U+ 236.0456 － －

235UH+ 236.0518 38,000 不可

196Pt40Ar+ 235.9273 2,000 可

脱溶媒装置を利用して水素化物の生成を抑制

脱溶媒装置235UH/235U ≈ 10−6（236U/238Uへの寄与≤10−8）

235UH/235U ≈ 10−4–10−5 （通常の溶液試料導入）

*一般的な性能 約10,000

実験２：水素化物の低減

脱溶媒装置の仕組み
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Retarding potential quadrupole（RPQ）レンズを用いたエネルギー障壁により
散乱イオンを除去することで、238Uから236Uへのテーリングを低減

実験３：テーリングの影響の低減

236U

散乱された238U

エネルギーイオンの軌道とエネルギーの模式図
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テーリング及び水素化物による干渉の補正

236Uinterference（干渉の寄与） ＝ (2.1–2.5) × 10−8 × 238Usample*
236Unet（正味の信号強度） ＝ 236Usample* － 236Uinterference

*空試験における信号強度を引いた値

236U含有試料（海水、海底堆積物）に関して

以後、 236Unet/238Usampleを
236U/238Uと表記する

• 238Uのテーリング
• 235UH
236U/238Uへの寄与

(2.1–2.5) × 10−8

中央の検出器におけるm/z

信
号

強
度

（
cp

s）

測定位置
（人為的影響を
受ける以前の
石灰岩試料）



実試料への応用



18

• 236U/238U及び235U/238Uを同時に考慮すると、横浜において人為的ウランの放
出が示唆されるが、起源は未特定

• 東京湾の半閉鎖的環境にもかかわらず、湾内外の236U/238U及び235U/238Uに
違いはなかった
人為的ウランの東京湾海水への移行は無視できるほど少ない

東京湾内外の海水の236U/238U及び235U/238U

海水のウラン同位体比の測定結果 海水の採水地点
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試料 前処理 備考

JMS-1 (全体) アルカリ融解（Na2CO3、1000 ℃） 東京湾堆積物

JMS-1 (可溶性) 酸分解（6 M塩酸、100 ℃） 東京湾堆積物中の可溶性成分

JMS-1 (不溶性) アルカリ融解（Na2CO3、1000 ℃） 東京湾堆積物の酸分解の残渣

東京湾堆積物中ウランの段階抽出

×

JMS-1が採取された地点
（海底表層0～2mの部分）

東京湾堆積物試料の概要
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• JMS-1の236U/238U及び235U/238U
は、劣化ウランと天然ウランの混
合線（Ohno et al., 2022）上に分布

1970年代の大気降下物中ウ

ランと同じ起源（工業用）の劣化
ウランであることを示唆

• 236U/238Uについて、不溶性画分
は海水よりも約20倍高く、可溶性
画分は海水相当

劣化ウランは不溶形態で存在
していると考えられる

可溶形態の1点が外れた原因は、6M HClの溶出力が強すぎたか、
分画時に不溶形態の一部を取り込んだためと考えられる。

JMS-1の236U/238U及び235U/238U
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1. MC-ICP-MSを用いて信頼できる236U/238Uを取得するために、以下に取り組
んだ。

質量分解能を高めることで多原子イオン（PtAr+）による
質量スペクトル干渉を回避。

脱溶媒試料導入法を採用することで水素化物の生成を抑制。

RPQレンズを用いて238Uのテーリングを低減。

2. 改良した測定手法を海水及び東京湾堆積物に適用し、以下の結論を得た。

東京湾堆積物中の人為的ウランは、工業的な用途の劣化ウラン（例えば
触媒）を起源とする。

劣化ウランは不溶形態で東京湾にもたらされ堆積した。

MC-ICP-MSを用いた同位体比測定技術は、今後、放射性廃棄物等の放射能
濃度測定や原子力施設の廃止措置といった分野への適用が期待される。

結論
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