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報 文

1．はじめに
2011年 3月の福島第一原子力発電所事故により様 な々放射

性物質が環境中に放出された。旧原子力安全・保安院の試

算によると、大気への放出量が比較的多いとされる放射性核

種は、
133 Xe（半減期 5.25日）が1.1 ×1019 Bq、131 I （同 8.02日）

が1.6 ×1017 Bq、132 Te （同 3.20日）が 8.8 ×1016 Bq、133 I（同

20.8 時間）が 4.2 ×1016 Bq、134 Cs（同 2.07年）が1.8 ×1016 
Bq、137 Cs （同 30.2 年）が1.5 ×1016 Bq 等である

1）。同年 5月

頃より東日本各地で焼却灰等から高濃度の放射性物質が検出

される事例が報告されるようになり
2）、それらの適正な処理が

問題となった。このような状況に対処するために同年 8月に成

立した放射性物質汚染対処特措法では、これらの放射性核

種のうち、被ばく防止の観点から放出量が多く半減期の長い
134 Csと137 Csを対象としている。

事故後 3 年以上が経過し、事故由来放射性物質汚染廃棄

物を適正に処理処分する上で重要なのは、長寿命の放射性核
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Summary
An	examination	of	simplified	measurement	method	using	selective	absorption	material	(Rad	Disk	Strontium)	for	

radiostrontium	in	incineration	ash	samples	was	carried	out.	Extraction	of	strontium	from	ash	samples	can	be	performed	
using	concentrated	nitric	acid	by	soaking	overnight.	Due	to	coexisting	elements	such	as	Ca,	Ba,	and	Pb,	recovery	of	Sr	
by	Rad	Disk	Strontium	(3M	Company)	was	poor	without	removing	of	these	coexistence	elements.	It	was	found	that	
coexistence	elements	were	effectively	removed	by	alkaline	coprecipitation	and	chromate	coprecipitation	procedures,	
and	recovery	of	Sr	improved	to	75	-	80%.	Because	the	measurement	results	of	90Sr	obtained	by	this	method	were	
consistent	with	the	results	obtained	by	the	official	method,	radiostrontium	in	ash	samples	can	be	determined	by	this	
simplified	measurement	method.	Detection	limit	of	90Sr	was	approximately	4	Bq/kg,	when	5	g	of	ash	samples	was	
analyzed.
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種の濃度や廃棄物処理過程での分配といった挙動の把握であ

ろう。例えば、
90Srの半減期は 28.8 年と

137Csにほぼ等しい。

また、Sr はアルカリ土類金属であることから、仮に無視できな

い量が生体内に取り込まれると骨に蓄積し、長期間にわたり

内部被ばくを受ける可能性がある。
90Sr の大気への放出量は

1.4 ×1014 Bq1）と放射性Csの100 分の1程度であり、土壌へ

の沈着量は
137Csの1000 分の1程度と見積もられている

3）。し

かし、放射性 Srは放射性Csに比較して土壌への分配係数が

低く、土壌・地下水中で移動性も有しており、福島第一原子

力発電所近傍の高線量に汚染された地域等での被ばく評価に

おいては、考慮すべきかどうか検討することも必要であろう。

なお、
89Srの大気への放出量は 2.0 ×1015 Bqと90Srよりも大き

いが、半減期が50.5日と短いため現時点では重要性は低いと

考えられる。一方で、
90 Sr は測定が困難な核種でもある。

90 Sr
はβ崩壊により

90 Y（半減期 64.1時間）となり、
90 Yもβ崩壊に

より
90 Zr（安定）となるが、いずれの過程からもγ線は放出さ

れない。従って、放射性Csの測定に広く用いられるγ線スペ

クトロメトリーでは
90Srを検出できず、放射化学分析により

90Sr
を分離した後にβ線計数装置で測定するのが定法である。国

内で一般的に用いられる放射性 Sr 分析法
4）は、煩雑で 2 週

間程度の時間を要する方法である。このように、被ばくの観点

からは特措法の対象外であり、また放射性 Srの分析は困難で

あるためか、廃棄物分野での放射性 Srの測定事例は少ない。

環境省の第13 回災害廃棄物安全評価検討会に福島県内の一

般廃棄物焼却施設で 2012 年 2月に実施した調査の結果が報

告されており、飛灰からは 9.7 Bq/kg（89Srと 90Sr の和）、主

灰から13.9 Bq/kg（同）の放射性 Srが検出され、排ガスから

は不検出であった
5）。しかし、前述の通り

90Srについて高線量

地域等で考慮すべきかどうかを判断していくためにも、その挙

動について知見を集積していく必要があり、そのためにより簡

易、迅速な測定法の整備が求められている。

近年、放射化学分析の代わりに、Srを選択的に吸着する材

料を用いた固相抽出により放射性 Srを簡易・迅速に測定す

る方法が開発されており
6, 7）、環境分野での適用例が増えつつ

ある
8, 9）。また、最近では、

90Sr の濃度をβ線計数によらずに

直接誘導結合プラズマ質量分析計（ICP-MS）を用いて求める

方法も開発されており、Takagaiらは選択吸着材を充填したカ

ラムを用いた試料濃縮デバイスを ICP-MSと組み合わせたシ

ステムを開発し、福島第一原子力発電所付近の土壌中の
90Sr

の測定に適用している
10）。しかし、このような選択吸着材を用

いた簡易測定法を廃棄物関連試料、特に廃棄物処理過程で

放射性Srが濃縮される可能性が高い焼却灰試料のような特異

的な性状をもつ試料について、適用した事例はほとんどみられ

ない。焼却灰試料に適用する場合、共存元素による妨害の除

去が課題になると考えられる。よって、本研究においては、

焼却灰試料からの Sr の抽出方法及び共存元素の除去方法に

ついて検討を行った結果、共存元素を適切に除去できる有効

な前処理方法を確立した。

２．方法
（1）試料及び試薬

焼却灰試料として、2012 年12月に福島県内の一般廃棄物

焼却施設で採取した飛灰及び主灰を使用した。文部科学省

法
4）による

90Srの測定値は、飛灰が11.0 ±1.2 Bq/kg（採取日

換算、湿重量ベース）、主灰が9.2±1.1 Bq/kg（同）である。

Sr の選択吸着固相として、米 3 M 社のEmpore Rad Disk 
Strontium（以下、Rad Disk Sr）を使用した。Rad Disk Srは、

吸引ろ過器に取り付け、メタノール 5 mLを緩やかに通液して

コンディショニングし、続けて 2 mol/L 硝酸 20 mLを約 50 
mL/分の流速で通液して洗浄した後、乾燥させずに直ちに使

用した。硝酸、塩酸、水酸化ナトリウム、クロム酸等の試薬

類は、いずれも市販の特級のものを使用した。純水は、純水

製造装置で製造したものを使用した。

（2）放射性 Sr の抽出方法の検討
試料 5 gに濃硝酸 50 mLを添加し、常温で静置して抽出を

行った（以下、静置浸漬抽出と称する）。抽出時間は 3、18、44
時間とした。抽出液はろ紙（No.5 C）でろ過した後純水で100 
mL に定容し、純水で 100 倍または 10000 倍に希釈して元素

濃度を定量した。抽出方法の検討、また以下の処理方法の検

討では、飛灰と主灰それぞれ2 試料ずつ併行分析を行った。

（3）共存元素による妨害の把握及び妨害除去のための
処理方法の検討

a）共存元素による妨害の把握
試料 5 gを精秤し、濃硝酸 50 mLを加え約 18 時間静置浸

漬抽出した。これを孔径 0.45 µmのメンブレンフィルターでろ

過した。ろ過後の抽出液に硝酸濃度が2 mol/Lとなるように

硝酸を加え、コンディショニング、洗浄済みのRad Disk Sr に
試料溶液を約 50 mL/ 分の流速で通液して吸着させた。Rad 
Disk Sr 通過前後の試料溶液について、純水で希釈して元素

濃度を定量した。また、試料通液後のRad Disk Sr は、2 
mol/Lの硝酸 20 mLを約 50 mL/分の流速で通液して洗浄

した後、洗浄液が中性になるまで純水を通液して洗浄し、洗

浄終了後の時刻を
90 Yの成長開始点として記録した。Rad Disk 

Srに回収された核種のβ線を測定した。

b）キレートディスクによる処理
試料 5 gを精秤し、濃硝酸 50 mLを加え静置浸漬抽出し

た。抽出液をろ過後、純水で 100 mL に定容した。これに水

酸化ナトリウムを加えてpHを 2.4 ～ 2.7に調整し、孔径 0.2 
µmのメンブランフィルターでろ過した。これを、キレートディ

スク（米 3 M 社、Empore Chelating）に通液した。さらにこ

れをRad Disk Sr に通液した。以上の各段階の試料溶液につ

いて、純水で希釈して元素濃度を定量した。また、Rad Disk 
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図1	 静置浸漬抽出による飛灰抽出液中の各元素濃度 図 2	 	未処理の抽出液を通液した際の各元素の Rad	Disk	Sr に
よる回収率
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Srに回収された核種のβ線を測定した。

c）アルカリ共沈法による処理
試料 5 gを精秤し、濃硝酸 50 mLを加え18 時間静置浸漬

抽出を行った。抽出液をろ過後、水酸化ナトリウムを加え pH
を9 ～10 に調整し、12 時間静置した。これを孔径 0.45µmの

メンブランフィルターでろ過した。ろ液に硝酸濃度が2 mol/
Lとなるように硝酸を加え、Rad Disk Sr に通液した。以上の

各段階の試料溶液について、純水で希釈して元素濃度を定量

した。また、Rad Disk Srに回収された核種のβ線を測定した。

d）クロム酸共沈法による処理
試料 5 gを精秤し、濃硝酸 50 mLを加え18 時間静置浸漬

抽出を行った。抽出液を孔径 0.45 µmのメンブレンフィルター

でろ過した。これに水酸化ナトリウムを加えてpHを9 ～10 に

調整し、12 時間静置した。これを孔径 0.45 µmのメンブレン

フィルターでろ過した。これにクロム酸を添加し、沈殿が生成

するまでホットプレートで加熱濃縮した。沈殿生成後放冷し、

孔径 0.45 µmのメンブレンフィルターでろ過した。これに硝酸

濃度が2 mol/Lとなるように硝酸を加え、Rad Disk Srに通液

した。以上の各段階の試料溶液について、純水で希釈して元

素濃度を定量した。また、Rad Disk Srに回収された核種のβ

線を測定した。

（3）元素濃度の定量及びβ線の測定
元素の定量には、ICP-MS（サーモフィッシャーサイエンティ

フィック株式会社、XSERIES 2）を使用した。Al、Ca、Mn、
Ni、Fe、Zn、Ga、Rb、Sr、Ba、Pb、Bi、Uの13元素を定量対象

とした。

β線の測定には、低バックグラウンドα /β放射線自動計測

システム（米 CANBERRA社、Series 5 XLB）を使用した。

測定時間は60 分、フローガスの種類と供給圧はPR ガス、0.07 
MPaとした。測定は回収直後と2 週間後（または 1週間後）

の 2 回行い、結果は試料採取日時点の試料重量当たりの
90Sr

の放射能（Bq/kg）に換算して示した。

３．結果及び考察
（1）焼却灰試料からの抽出方法の検討

図 1に飛灰の静置浸漬抽出による抽出液中の各元素濃度を

示す。抽出時間が長時間となっても各元素濃度は大幅には増

加しないことから、作業性を考慮し、以後の検討においては

抽出時間を18 時間（一晩）とした。

（2）共存元素による妨害の把握及び妨害除去のための
処理方法の検討

a）共存元素による妨害の把握
図 1に示した通り、飛灰抽出液中には、Ca やAl が安定 Sr

（
88Sr）の100 倍以上、ZnやFe、Pbが10 倍以上、BaやMnも

2 倍以上の濃度で存在している。Rad Disk SrでのSr 回収にお

けるCaによる阻害について、3 M 社の技術資料ではディスク当

たりのCa 負荷量が500 mgまでは阻害は起きないとしている。

今回の検討では焼却灰試料の供試量を5 gとしており、抽出液

中のCa 量は同社のいう吸着阻害の起きない範囲内である。こ

のため、共存元素の除去処理を行わずにRad Disk Srでの Sr
の回収を試みた。図 2に各元素のRad Disk Sr による回収率

を示す。飛灰ではPbやBaが53 ～ 81%回収されているが、Sr
は回収されていない。一方、主灰ではBa、Pbは 99%が回収

されたが、Srは73%が回収されるに留まった。また、
238 Uもわ

ずかに回収されている。
238 Uが回収された場合、β線を放出す

る娘核種が継続的に生じることから、β線測定値の信頼性は

低くなる。Rad Disk Sr のβ線測定結果を表1に示したが、飛

灰で 19.2 Bq/kg、主灰で 19.0 Bq/kgという値が得られた。

しかしながら、飛灰では安定 Sr が Rad Disk Sr に吸着されて

いないこと、主灰では Pb やU等他のβ線放出核種がRad 
Disk Srに吸着していることから、この結果はSr 以外のβ線放

出核種を検出したものであると考えられた。

b）キレートディスクによる処理
キレートディスクは重金属類を回収するために用いられてい

ることから、これを用いたPb 除去の可能性について検討した。
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表 2	 キレートディスク処理後の試料溶液を通液したRad	Disk	Sr のβ線測定結果

試料 測定値 (Bq/kg) 定量下限 期待値 (Bq/kg)
種別 No. 重量 (g) 回収直後 2 週間後 (Bq/kg) 2 週間後

飛灰

1 4.9 8.1 108 4.3 15.9

2 4.7 13.7 123 4.5 27.1

平均 4.8 10.9 115 4.4 21.5

主灰

1 4.5 12.9 18.6 4.7 25.4

2 4.8 12.2 16.4 4.4 24.0

平均 4.6 12.5 17.5 4.6 24.7

試料 測定値 (Bq/kg) 定量下限 期待値 (Bq/kg)
種別 No. 重量 (g) 回収直後 2 週間後 (Bq/kg) 2 週間後

飛灰

1 5.2 17.0 NA* 4.1 33.5

2 4.6 21.4 NA 4.6 42.2

平均 4.9 19.2 － 4.4 37.9

主灰

1 4.9 20.9 NA 4.3 41.2

2 4.7 17.1 NA 4.5 33.7

平均 4.8 19.0 － 4.4 37.5

表1	 未処理の抽出液を通液したRad	Disk	Sr のβ線測定結果 * 未分析

図 3	 各元素のキレートディスクによる除去率とRad	Disk	Sr による回収率 (左：飛灰、右：主灰 )
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図 4	 各元素のアルカリ共沈法による除去率とRad	Disk	Sr による回収率 (左：飛灰、右：主灰 )
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表 3	 アルカリ共沈法による処理後の試料溶液を通液したRad	Disk	Sr のβ線測定結果

試料 測定値 (Bq/kg) 定量下限 期待値 (Bq/kg)
種別 No. 重量 (g) 回収直後 2 週間後 (Bq/kg) 2 週間後

飛灰

1 4.8 16.1 18.3 4.4 31.9

2 5.1 15.7 20.9 4.1 30.9

平均 5.0 15.9 19.6 4.3 31.4

主灰

1 4.8 12.9 15.1 4.4 25.4

2 5.0 12.3 14.1 4.3 24.2

平均 4.9 12.6 14.6 4.3 24.8
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各元素のキレートディスクによる除去率とそれに続くRad Disk 
Sr による回収率について、図 3に示した。3 M 社の推奨条件

に準じたキレートディスク処理によるPb やBi、Ba 等の妨害元

素の除去率は20 ～ 50%程度であり、十分な除去効果がある

といえない。また、キレートディスク処理後の Sr のRad Disk 
Srでの回収率は飛灰で15%、主灰で50%であり、これも十分

ではない。一方で Pb のRad Disk Srでの回収率は飛灰で

55%、主灰で 68%であり、Rad Disk Sr のβ線測定の際に放

射性 Pb による妨害が生じることが示唆された。さらに、飛灰

では
238Uの吸着が確認された。以上の検討から、キレートディ

スクのみの使用では妨害元素の除去は不十分であり、追加的

な処理が必要であるものと考えられた。Rad Disk Sr のβ線測

定結果を表 2に示す。回収直後のRad Disk Sr の測定では、

飛灰で10.9 Bq/kg、主灰で12.5 Bq/kgという結果を得た。

測定値は公定法とほぼ同等であったが、安定 Srの回収率を考

慮すると、この値は放射性 Pb 等の他のβ線放出核種を含ん

だ結果であると判断すべきである。さらに、2 週間後の測定で

は、飛灰115 Bq/kg、主灰17.5 Bq/kgとなり、
90Sr からの

90Yの生成を踏まえた期待値と大幅な相違が生じている（期待

値：飛灰 21.5 Bq/kg、主灰 24.7 Bq/kg）。このことから、

飛灰では Rad Disk Sr 上に放射性 Sr 以外の核種（U等）が

存在し、時間経過とともに娘核種が生成されたものと推測され

る。また、主灰では
238Uの吸着がなかったことから、放射性

Pb 等の短半減期核種が吸着されていた可能性がある。

c）アルカリ共沈法による処理
妨害元素の除去方法としてアルカリ共沈法による処理を適用

したところ、Al、Mn、Fe、Ni、Co、Zn、Pb、Bi、U等について

88～100 %と高い除去率が得られた（図 4）。β線放出核種で

あるPb、Uは特に入念な除去が必要な妨害元素であるが、い

ずれも99%と高い除去率を得た。アルカリ共沈法による処理

過程でのSrの損失率は、飛灰で7.4%、主灰で10%であった。

アルカリ共沈法による処理後のRad Disk SrでのSr 回収率は、

飛灰で40%、主灰で51%であった。一方で、BaはRad Disk 
Srでほぼ全量が吸着されている。Rad Disk SrにおけるSr 回収

を阻害する元素として、同族元素であるCa 及びBa、イオン半

径の近いPbが挙げられるが、Pb についてはアルカリ共沈法で

99%除去されたことから、Ca 及び Ba が Sr の回収を阻害して

いる可能性がある。Rad Disk Srのβ線測定結果を表 3に示す。

回収直後のRad Disk Sr の測定では、飛灰で 15.9 Bq/kg、
主灰で 12.6 Bq/kgという結果を得た。また、処理後 2 週間

での測定では、飛灰19.6 Bq/kg、主灰が14.6 Bq/kgとなり、

期待値よりも低い値を示した（期待値：飛灰 31.4 Bq/kg、主

灰 24.8 Bq/kg）。214 Pb （半減期 26.8 分）や
214 Bi（同 19.9 分）

等の短半減期核種が存在する場合、Rad Disk Sr 吸着直後よ

りも2 週間後の測定値は減少するため、このような短半減期の

β線放出核種が依然共存することが示唆された。

d）クロム酸共沈法による処理
アルカリ共沈法による処理で主要な妨害元素について高い

除去率が得られたが、Ba が十分に除去できずにRad Disk Sr
での Sr 回収の阻害要因となっていた。Baの除去方法として、

クロム酸共沈法による処理を追加したところ、Baの除去率は

飛灰で64%、主灰で55%となった（図 5）。アルカリ共沈法及

びクロム酸共沈法による処理を通じたSrの損失率は、飛灰で

11%、主灰で13%であった。また、Rad Disk SrでのSr 回収

率は飛灰で75%、主灰で81%と、クロム酸共沈法の追加に

よる回収率向上が確認できた。Rad Disk Sr のβ線測定結果を

表 4 に示す。吸着直後のRad Disk Srの測定では、放射性 Sr
換算で飛灰10.0 Bq/kg、主灰6.8 Bq/kgという結果を得た。

また、処理後1週間での測定では、飛灰16.0 Bq/kg、主灰

が12.3 Bq/kgとなり、期待値に近い値を示した（期待値：飛

灰18.3 Bq/kg、主灰12.4 Bq/kg）。このことから、アルカリ

共沈法及びクロム酸共沈法により処理した後にRad Disk Srに
より回収することで、放射性 Sr は共存元素による妨害を受け

ずに測定できることが示された。

４．まとめ
選択吸着材を使用した放射性 Sr の簡易測定法の焼却灰試

料への適用に向けた検討を行い、以下の結論を得た。

①‥焼却灰試料からの放射性 Srの抽出方法として、濃硝酸を

用いた静置浸漬抽出が適用できる。
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表 4	 アルカリ共沈法及びクロム酸共沈法による処理後の試料溶液を通液したRad	Disk	Sr のβ線測定結果

試料 測定値 (Bq/kg) 定量下限 期待値 (Bq/kg)
種別 No. 重量 (g) 回収直後 1 週間後 (Bq/kg) 1 週間後

飛灰

1 5.2 8.1 13.3 4.1 15.0

2 4.8 11.8 18.7 4.4 21.7

平均 5.0 10.0 16.0 4.3 18.3

主灰

1 5.0 5.6 11.3 4.2 10.3

2 4.7 7.9 13.3 4.4 14.6

平均 4.9 6.8 12.3 4.3 12.4

図 5	 各元素のアルカリ共沈法及びクロム酸共沈法による除去率とRad	Disk	Sr による回収率 (左：飛灰、右：主灰 )
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②‥抽出液にはSrの固相への吸着阻害する共存元素が多く含

まれ、そのままでは Sr はほとんど回収されず、吸着前に

何らかの方法による除去が必要。

③‥キレートディスクは妨害元素の除去にはほとんど効果が

ない。

④‥アルカリ共沈法による処理によりPb やU等の妨害元素

（β線放出核種）を効率よく除去可能であるが、Rad Disk 
SrでのSrの回収においてBaやCa 等が回収を阻害し、Sr
の回収率は40 ～ 50%の低値に留まる。

⑤‥アルカリ共沈法による処理後にクロム酸共沈法による処

理を行うことで、60%程度のBaを除去可能であり、Rad 
Disk SrでのSr 回収率を75 ～ 80%に向上できた。

90Srの
測定値も公定法の測定値と近い値を示し、この方法で焼

却灰試料の測定が可能であることが示された。

⑥‥焼却灰試料の供試量を5 gとした場合の定量限界は約 4 
Bq/kgであった。
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和 文 要 約
選択吸着材（Rad Disk Strontium）を用いた放射性 Sr の簡易測定法の焼却灰試料への適用に向けた検討を行った。試料から

のSr の抽出方法として、濃硝酸を用いた静置浸漬抽出が適用可能であった。抽出液に含まれるCaやBa、Pb 等の共存元素による

妨害により、そのままRad Disk Srに通液した場合、Srはほとんど回収されなかった。共存元素の除去方法として、アルカリ共沈法

とクロム酸共沈法を組み合わせた処理が有効であり、Rad Disk StrontiumでのSr 回収率を75 ～ 80%に向上できた。この方法で

の
90Srの測定値は公定法の結果に近い値を示し、焼却灰試料の測定が可能であることが示された。焼却灰試料の供試量を5 gとし

た場合の定量限界は約 4 Bq/kgであった。
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