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福島県内の堆積物中から分離された原発事故由来の強放射性粒子の放射光X線分析
Multiple synchrotron radiation X-ray analyses of radioactive microparticles emitted from
the Fukushima Nuclear Accident
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2011年 3月 11日に発生した東日本大震災に伴う福島第一原発事故により、大量の放射性物質が大気環境中へ放出さ
れ、各地に飛散した。さらに事故から 4年経過した今日においても、事故由来の放射性物質は環境中で検出され続け、今
後も長期的な影響力が懸念される。その一方で、確認された放射性物質そのものの詳細な物理的・化学的な性状につい
て、知見が不足している。イメージングプレート（IP）を用いたオートラジオグラフィーにより、事故初期段階では大気
粉塵、土壌および植物に付着した事故由来の放射性物質の存在が確認されている 1,2)。特に大気粉塵について、我々は先
行研究 1,3)でつくば市の気象研究所で事故直後に採取した大気粉塵から放射性Csを含んだ粒子（通称Csボール）を発見
し、大型放射光施設 SPring-8を用いた放射光 X 線分析を行い、原子炉の構成材料と核分裂生成物（FP: Fission Product）
などを含む非水溶性のガラス状物質であることを解明した。しかし、Csボールのような非水溶性の放射性粒子はつくば
市以外では確認されておらず、土壌や植物で確認された粒子状の放射性物質について実際に分析された例がない。そこ
で本研究では、つくば市以外の環境中に同様の放射性粒子が存在することを実証するために、福島県内の堆積物を採取
し、放射性粒子の探索および放射光 X 線分析を用いた化学的性状の解明を行った。
試料には、福島県双葉郡浪江町にある学校の屋外プールから採取した堆積物を用いた。過酸化水素を用いて有機物を

除去したのち、IPを用いたオートラジオグラフィーにより放射能を有している粒子の場所を特定し、マイクロマニュピ
レータを用いて分離した。分離後、粒子の粒径・形状を確認するために走査型電子顕微鏡（SEM-EDS）による観察・分
析を行い、また放射性 Csの有無を確認するために Ge半導体検出器を用いたガンマ線スペクトル測定を行った。これら
の粒子をカプトンテープ上に貼り付け、アクリル板に固定し、放射光実験用の測定試料とした。放射光実験は SPring-8
BL37XUにて行い、K-Bミラーを用いて縦横約 1μmに集光した X線を励起光とした。蛍光 X線分析（SR-μ-XRF）で
はスペクトル測定の他に、XY ステージを用いて試料を縦横に走査し、イメージングを行った。また SR-μ-XRFで検出さ
れた Fe，Zn，Mo，Snの K吸収端と Uの L3吸収端に対し、蛍光法による X線吸収端近傍構造解析（SR-μ-XANES）を
行い、これらの元素の化学状態を調べた。さらに試料後方に X線フラットパネルセンサーを設置し、X線回折分析（SR-
μ-XRD）により粒子の結晶構造を調べた。
採取された堆積物から、計 6粒子の放射性粒子を分離することに成功した。SEM-EDSによる観察では、ほとんどが粒

径約 2μ mの球状粒子であった。また、ガンマ線スペクトル測定により 6粒子すべてで放射性 Csを含むことを確認し
た。2011年 3月当時に減衰補正した 134Cs/137Csの放射能比が約 1であったことから、これらの粒子が福島第一原発由
来 1) であることが明らかになった。SR-μ-XRF分析により、分析した 6粒子すべてから、FPと思われる様々な重元素
（Rb，Mo，Sn，Cs，Baなど）と、原子炉の構成材料由来と思われる元素（Si，Fe，Znなど）が検出された。また粒子 6
粒子のうち 1粒子からは、核燃料と思われる Uが検出された。SR-μ-XRFイメージングの結果から、これらの元素は粒
子中に均一に分布していることが分かった。SR-μ-XANESでは、いずれの粒子においても、主成分である Fe，Znおよ
び FP由来の微量元素であるMo，Sn共に、高酸化数のガラス状態で存在していることが明らかになった。この結果は、
XRDにより 6粒子すべてで回折ピークが検出されなかったことからも支持された。以上の化学的性状は、先行研究 1)で
発見されたつくば市の Csボールときわめてよく一致していたことから、非水溶性の放射性粒子が、限定された地域・時
間帯だけでなく、広範囲に飛散したことを化学的に実証した。同時に、本研究の試料は事故後数年経過した水環境中に
存在していたことから、長期的な影響力を持つことが示唆された。今後粒子に含有している元素について定量分析を行
い、地域による特性化を行う計画である。
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