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レーザー共鳴イオン化を用いた同位体存在度の低いストロンチウム 90 の 

迅速分析技術開発 

（委託研究） 

－令和 2 年度 英知を結集した原子力科学技術・人材育成推進事業－ 

 

日本原子力研究開発機構 福島研究開発部門 福島研究開発拠点 

廃炉環境国際共同研究センター 

 

東京大学 

 

（2022 年 3 月 29 日受理） 

 

日本原子力研究開発機構（JAEA）廃炉環境国際共同研究センター（CLADS）では、令和 2 年度 英

知を結集した原子力科学技術・人材育成推進事業（以下、「本事業」という）を実施している。 

本事業は、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の廃炉等をはじめとした

原子力分野の課題解決に貢献するため、国内外の英知を結集し、様々な分野の知見や経験を、従

前の機関や分野の壁を越えて緊密に融合・連携させた基礎的・基盤的研究及び人材育成を推進す

ることを目的としている。 

平成 30 年度の新規採択課題から実施主体を文部科学省から JAEA に移行することで、JAEA とア

カデミアとの連携を強化し、廃炉に資する中長期的な研究開発・人材育成をより安定的かつ継続

的に実施する体制を構築した。 

本研究は、研究課題のうち、平成 30 年度に採択された「レーザー共鳴イオン化を用いた同位体

存在度の低いストロンチウム 90 の迅速分析技術開発」の平成 30 年度から令和 3 年度の研究成果

について取りまとめたものである（令和 3 年度まで契約延長）。本課題は令和 3 年度が最終年度と

なるため 4年度分の成果を取りまとめた。 

本研究は、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の事故で環境中に放出さ

れた主要な難測定核種の 1 つであるストロンチウム 90 を、半導体レーザーを用いた共鳴イオン化

により元素かつ同位体選択的にイオン化する手法に着目し、特に海洋試料等のストロンチウム安

定同位体濃度が高い実試料を対象としたストロンチウム 90 の迅速分析技術を開発する。 

 

 

 

本報告書は、日本原子力研究開発機構の英知事業における委託業務として、東京大学が実施した

成果を取りまとめたものである。 

廃炉環境国際共同研究センター：〒979-1151 福島県双葉郡富岡町大字本岡字王塚 790-1
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Tomioka-machi, Futaba-gun, Fukushima-ken 
 

The University of Tokyo 
 

(Received March 29, 2022) 
 

The Collaborative Laboratories for Advanced Decommissioning Science (CLADS), Japan Atomic Energy 
Agency (JAEA), had been conducting the Nuclear Energy Science & Technology and Human Resource 
Development Project (hereafter referred to “the Project”) in FY2020.  

The Project aims to contribute to solving problems in the nuclear energy field represented by the 
decommissioning of the Fukushima Daiichi Nuclear Power Station, Tokyo Electric Power Company 
Holdings, Inc. (TEPCO). For this purpose, intelligence was collected from all over the world, and basic 
research and human resource development were promoted by closely integrating/collaborating knowledge 
and experiences in various fields beyond the barrier of conventional organizations and research fields.  

The sponsor of the Project was moved from the Ministry of Education, Culture, Sports, Science and 
Technology to JAEA since the newly adopted proposals in FY2018. On this occasion, JAEA constructed a 
new research system where JAEA-academia collaboration is reinforced and medium-to-long term 
research/development and human resource development contributing to the decommissioning are stably and 
consecutively implemented. 

Among the adopted proposals in FY2018, this report summarizes the research results of the “Development 
of technology for rapid analysis of strontium-90 with low isotopic abundance using laser resonance ionization” 
conducted from FY2018 to FY2021 (this contract was extended to FY2021). Since the final year of this 
proposal was FY2021, the results for four fiscal years were summarized. 

The present study aims to develop a rapid analysis technique for strontium-90 using diode laser-based 
resonance ionization with elemental and isotopic selectivity. Strontium-90 is one of the major difficult-to-
measure nuclides released into the environment due to the accident at TEPCO’s Fukushima Daiichi Nuclear 
Power Station. Our method is particularly intended for real samples which contain high concentrations of 
strontium stable isotopes such as marine samples. 
 

Keywords: Strontium-90, Laser Resonance Ionization, Elemental Selectivity, Isotopic Selectivity, Isotope 
Shift, External Cavity Diode Laser, Coexisting Elements, Marine Samples 

This work was performed by The University of Tokyo under contract with Japan Atomic Energy Agency. 
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1. 英知を結集した原子力科学技術・人材育成推進事業の概要 

 

文部科学省では、「東京電力（株）福島第一原子力発電所の廃止措置等研究開発の加速プラン（平

成 26 年 6 月文部科学省）」等を踏まえ、平成 27 年度から「英知を結集した原子力科学技術・人材

育成推進事業」（以下、「本事業」という。）を立ち上げ、「戦略的原子力共同研究プログラム」、「廃

炉加速化研究プログラム」及び「廃止措置研究・人材育成等強化プログラム」を推進している。 

具体的には、国内外の英知を結集し、国内の原子力分野のみならず様々な分野の知見や経験を、

機関や分野の壁を越え、国際共同研究も含めて緊密に融合・連携させることにより、原子力の課

題解決に資する基礎的・基盤的研究や産学が連携した人材育成の取組を推進している。 

一方、日本原子力研究開発機構（以下、「JAEA」という。）では、平成 27 年に廃炉国際共同研究

センター（以下、「CLADS」という。現：廃炉環境国際共同研究センター）を組織し、「東京電力ホ

ールディングス（株）福島第一原子力発電所の廃止措置等に向けた中長期ロードマップ」等を踏

まえ、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廃炉（以下、「1F 廃炉」という。）

に係る研究開発を進めている。 

また、平成 29 年 4 月に CLADS の中核拠点である「国際共同研究棟」の運用を開始したことを踏

まえ、今後は CLADS を中核に、廃炉の現場ニーズを踏まえた国内外の大学、研究機関等との基礎

的・基盤的な研究開発及び人材育成の取組を推進することにより、廃炉研究拠点の形成を目指す

ことが期待されている。 

このため、本事業では平成 30 年度の新規採択課題から実施主体を文部科学省から JAEA に移行

することで、JAEA とアカデミアとの連携を強化し、廃炉に資する中長期的な研究開発・人材育成

をより安定的かつ継続的に実施する体制を構築することとし、従来のプログラムを、①共通基盤

型原子力研究プログラム、②課題解決型廃炉研究プログラム、③国際協力型廃炉研究プログラム、

④研究人材育成型廃炉研究プログラム（令和元年度より新設）に再編した。 
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2. 平成 30 年度 採択課題 

 

 平成 30 年度採択課題については以下のとおりである。 

 

課題数：19 課題 

共通基盤型原子力研究プログラム 11 課題（若手研究 6 課題、一般研究 5 課題） 

課題解決型廃炉研究プログラム  6 課題 

国際協力型廃炉研究プログラム  2 課題（日英共同研究） 

 

 

平成 30 年度 採択課題一覧 

 

共通基盤型原子力研究プログラム 

【若手研究】 

課題名 研究代表者 所属機関 

被災地探査や原子力発電所建屋内情報収集のための

半自律ロボットを用いたセマンティックサーベイマ

ップ生成システムの開発 

河野 仁 東京工芸大学 

汚染土壌の減容を目的とした重液分離による放射性

微粒子回収法の高度化 
山﨑 信哉 筑波大学 

ラドンを代表としたアルファ核種の吸入による内部

被ばくの横断的生体影響評価 
片岡 隆浩 岡山大学 

炉心溶融物の粘性及び表面張力同時測定技術の開発 大石 佑治 大阪大学 

iPS 細胞由来組織細胞における放射線依存的突然変

異計測系の確立 
島田 幹男 東京工業大学 

レーザー共鳴イオン化を用いた同位体存在度の低い

ストロンチウム 90 の迅速分析技術開発 
岩田 圭弘 東京大学 

JAEA-Review 2022-014
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共通基盤型原子力研究プログラム 

【一般研究】 

課題名 研究代表者 所属機関 

放射性核種の長期安定化を指向した使用済みゼオ

ライト焼結固化技術の開発 
新井 剛 芝浦工業大学 

燃料デブリ取り出しを容易にするゲル状充填材の

開発 
牟田 浩明 大阪大学 

レーザー蛍光法を用いた燃料デブリ変質相の同定 斉藤 拓巳 東京大学 

過酷炉心放射線環境における線量測定装置の開発 岡本 保 
木更津工業 

高等専門学校 

レーザー加工により発生する微粒子の解析と核種

同定手法の開発 
長谷川 秀一 東京大学 

 

課題解決型廃炉研究プログラム 

課題名 研究代表者 所属機関 

合金相を含む燃料デブリの安定性評価のための基

盤研究 
桐島 陽 東北大学 

ガンマ線画像スペクトル分光法による高放射線場

環境の画像化による定量的放射能分布解析法 
谷森 達 京都大学 

燃料デブリ取出し時における放射性核種飛散防止

技術の開発 
鈴木 俊一 東京大学 

アルファダストの検出を目指した超高位置分解能

イメージング装置の開発 
黒澤 俊介 東北大学 

ナノ粒子を用いた透明遮へい材の開発研究 渡邉 隆行 九州大学 

先端計測技術の融合で実現する高耐放射線燃料デ

ブリセンサーの研究開発 
萩原 雅之 

高エネルギー 

加速器研究機構 
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課題名 研究代表者 所属機関 

被災地探査や原子力発電所建屋内情報収集のための

半自律ロボットを用いたセマンティックサーベイマ
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国際協力型廃炉研究プログラム（日英共同研究） 

課題名 研究代表者 所属機関 

放射性微粒子の基礎物性解明による廃炉作業リスク

低減への貢献 
五十嵐 康人 茨城大学 

放射線耐性の高い薄型 SiC 中性子検出器の開発 三澤 毅 京都大学 
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3. 令和元年度 採択課題 

 

令和元年度採択課題については以下のとおりである。 

 

課題数：19 課題 

共通基盤型原子力研究プログラム  7 課題（若手研究 2課題、一般研究 5 課題） 

課題解決型廃炉研究プログラム   4 課題 

国際協力型廃炉研究プログラム   4 課題（日英共同研究 2 課題、日露共同研究 2 課題） 

研究人材育成型廃炉研究プログラム 4 課題 

 

 

令和元年度 採択課題一覧 

 

共通基盤型原子力研究プログラム 

【若手研究】 

課題名 研究代表者 所属機関 

ウラニル錯体化学に基づくテーラーメイド型新規海

水ウラン吸着材開発 
鷹尾 康一朗 東京工業大学 

動作不能からの復帰を可能とする多連結移動ロボッ

トの半自律遠隔操作技術の確立 
田中 基康 電気通信大学 

 

 

 

国際協力型廃炉研究プログラム（日英共同研究） 

課題名 研究代表者 所属機関 

放射性微粒子の基礎物性解明による廃炉作業リスク

低減への貢献 
五十嵐 康人 茨城大学 

放射線耐性の高い薄型 SiC 中性子検出器の開発 三澤 毅 京都大学 
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共通基盤型原子力研究プログラム 

【一般研究】 

課題名 研究代表者 所属機関 

一次元光ファイバ放射線センサを用いた原子炉建

屋内放射線源分布計測 
瓜谷 章 名古屋大学 

低線量・低線量率放射線被ばくによる臓器別酸化ス

トレス状態の検討 
鈴木 正敏 東北大学 

単一微粒子質量分析法に基づくアルファ微粒子オ
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4. 令和 2年度 採択課題 

 

令和 2 年度は、2 つのプログラムにおいて、研究課題の採択を決定した。 

公募の概要は以下のとおりである。 

 

公募期間：令和 2 年 3月 17 日～令和 2 年 5 月 14 日（課題解決型） 

令和 2 年 5月 13 日～令和 2 年 7 月 15 日（国際協力型） 

 

課題数：10 課題 

課題解決型廃炉研究プログラム 8 課題（若手研究 2 課題、一般研究 6 課題） 

国際協力型廃炉研究プログラム 2 課題（日英共同研究） 

 

これらの提案について、外部有識者から構成される審査委員会において、書面審査及び面接審

査、日英共同研究については二国間の合同審査を実施し、採択候補課題を選定した。 

その後、PD（プログラムディレクター）・PO（プログラムオフィサー）会議での審議を経て、採

択課題を決定した。 
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健全性崩壊をもたらす微生物による視認不可腐食の

分子生物・電気化学的診断及び抑制技術の開発 
岡本 章玄 

物質・材料 

研究機構 
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本報告書は、以下の課題の平成 30 年度から令和 3 年度の研究成果について取りまとめた

ものである（令和 3 年度まで契約延長）。本課題は令和 3 年度が最終年度となるため 4 年度

分の成果を取りまとめた。 

 

共通基盤型原子力研究プログラム 

課題名 研究代表者 所属機関 

レーザー共鳴イオン化を用いた同位体存在度

の低いストロンチウム 90 の迅速分析技術開

発 

岩田 圭弘 東京大学 

 

研究成果を取りまとめた成果報告書を付録として添付する。 
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本報告書は、国立研究開発法人日本原子力研究開発機構の

「英知を結集した原子力科学技術･人材育成推進事業」によ

る委託業務として、国立大学法人東京大学が実施した「レー

ザー共鳴イオン化を用いた同位体存在度の低いストロンチ

ウム 90 の迅速分析技術開発」の平成 30 年度から令和 3 年

度の研究成果について取りまとめたものである（令和 3 年

度まで契約延長）。本課題は令和 3年度が最終年度となるた

め 4 年度分の成果を取りまとめた。 
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AMS  ：Accelerator Mass Spectrometry（加速器質量分析） 

ECDL  ：External Cavity Diode Laser（外部共振器半導体レーザー） 

ICP-AES ：Inductively Coupled Plasma - Atomic Emission Spectroscopy 

（誘導結合プラズマ発光分析） 

ICP-MS ：Inductively Coupled Plasma - Mass Spectrometry 

（誘導結合プラズマ質量分析） 
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MCP  ：MicroChannel Plate（マイクロチャネルプレート） 

PM  ：Partially reflective Mirror（部分反射ミラー） 

QMS  ：Quadrupole Mass Spectrometer（四重極質量分析計） 

RIS  ：Resonance Ionization Spectroscopy（共鳴イオン化分光） 
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概略 

ストロンチウム 90（90Sr、半減期 28.8 年）は、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（以下、「1F」と記載する。）の事故で環境中に放出された主要な難測定核種の 1 つで

ある。一般的な放射線計測法では、娘核種のイットリウム 90（90Y、半減期 64.1 時間）からのβ線

を測定するが、放射平衡に達するまで数週間程度要するため迅速分析は困難である。誘導結合プ

ラズマ質量分析法等の一般的な質量分析法では、分析対象のイオン化が同位体選択的でないため、

特に海洋試料等の Sr 安定同位体濃度が高い試料については安定同位体由来のスペクトル干渉が

問題となる。Sr 安定同位体濃度として海水中の濃度約 8 ppm を仮定すると、厚生労働省で定めら

れている一般食品の基準値 100 Bq/kg に相当する 90Sr の同位体存在度は 2×10-9程度となり、同

位体存在度の低い 90Sr の迅速かつ高感度な分析技術開発が必要不可欠である。 

本研究では、半導体レーザー3 本を用いたレーザー共鳴イオン化により元素かつ同位体選択的

に 90Sr をイオン化する手法に着目し、質量分離フィルターを組み合わせることで一般食品の基準

値 100 Bq/kg 以下の濃度をターゲットとする 90Sr の迅速分析技術を開発することを目的とする。

具体的には、平成 30 年度～令和 2年度の 3 年間で下記(1)～(4)の 4 項目を実施する。 

(1) レーザー共鳴イオン化セットアップの構築 

①標準試料の準備【平成 30 年度】 

②光学系の開発【平成 30 年度－令和元年度】 

 ③同位体選択性の評価【令和元年度－令和 2 年度】 

(2) 化学処理法の確立（連携先：日本原子力研究開発機構） 

 ①共存元素の影響評価【平成 30 年度－令和元年度】 

 ②実試料に適した化学分離手法の検討【平成 30 年度－令和元年度】 

 ③最適な化学処理方法の確立【令和 2 年度】 

(3) 実試料中のストロンチウム 90 分析 

 ①ストロンチウム原子化の効率評価【令和元年度】 

 ②ストロンチウム 90 分析【令和 2 年度】 

 ③検出限界濃度の評価【令和 2年度】 

(4) 研究推進【平成 30 年度－令和 2 年度】 

 

 3 ヵ年の研究期間全体の主な研究成果は、下記のとおりである。 

  

 (1) レーザー共鳴イオン化セットアップの構築 

  ①標準試料の準備【平成 30 年度】 

    東海村にある東京大学の管理区域内化学実験室に設置されているフード内で、公益社団

法人日本アイソトープ協会（以下、「日本アイソトープ協会」と記載する。）の 90Sr 放射能

標準溶液 SR005（作業日時点で、容量 2.5 mL 及び数量 286.3 kBq）をチタンフォイル 2 枚

に各 0.2 mL 分取・塗布してホットプレート上で乾燥させた（塗布量は計 45.8 kBq）。乾燥

後にチタンフォイル 2 枚を折り畳んで炭素るつぼ内に挿入し、90Sr のレーザー共鳴イオン

化実験を行うまで RI 貯蔵庫のロッカーに保管した。 

 

  ②光学系の開発【平成 30 年度－令和元年度】 

    Sr 原子の共鳴イオン化スキームとして、460.9 nm－655.2 nm－426.3 nm 及び 689.4 nm

－487.4 nm－393.8 nm の 2 種類のスキームに着目した。必要なレーザーの中で、波長 460.9 
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3 nm 及び 655.2 nm については既に製作されている回折格子型の外部共振器半導体レー

ザー（ECDL：External Cavity Diode Laser）を使用することとした。本研究では、波長

426.nm、689.4 nm、487.4 nm、393.8 nm の 4 本のレーザーについて、波長 689.4 nm は自

然幅の狭い遷移であるため安定性の高い干渉フィルター型の ECDL を業者に製作依頼し、他

の 3 本は回折格子型の ECDL を製作した。各々の ECDL に取り付けられているピエゾ素子の

印加電圧により、各 ECDL の波長を Sr 原子の共鳴励起波長付近となるよう微調整した。ま

た、凹面ミラー2 枚を対向させた共焦点型エタロンを準備し、レーザー6 台の波長制御系を

構築した。Sr 安定同位体試料及び 90Sr 標準試料を真空中で加熱して生成した Sr 原子蒸気

に対して、各共鳴イオン化スキームに対応した 3 本の ECDL を照射して Sr 原子を共鳴イオ

ン化し、四重極質量分離フィルターで質量分離された Sr+イオンをマイクロチャネルプレー

ト（MCP: MicroChannel Plate）で検出した。各 ECDL の波長スキャンにより Sr 各同位体の

レーザー共鳴イオン化スペクトルを測定した。 

 

  ③同位体選択性の評価【令和元年度－令和 2 年度】 

  (1)②のレーザー共鳴イオン化スペクトルを用いて、各共鳴遷移における Sr 原子の同位

体シフトを質量数が偶数の Sr 同位体について測定した。波長 460.9 nm 及び 689.4 nm の遷

移については、文献値と矛盾の無いことを確認した。波長 655.2 nm、426.3 nm 及び 487.4 

nm、393.8 nm の遷移については、近共鳴遷移による系統誤差を考慮して各々独立に測定し

た。得られたレーザー共鳴イオン化スペクトル及び同位体シフトから、Sr 安定同位体に対

する 90Sr の光学的同位体選択性を評価した。2 種類の共鳴イオン化スキーム各々における
90Sr 同位体選択性及び相対的な検出効率から、試料毎に想定される Sr 濃度及び 90Sr 同位体

存在度をもとに、測定に使用する共鳴イオン化スキームを選定した。 

 

 (2) 化学処理法の確立（連携先：日本原子力研究開発機構） 

  ①共存元素の影響評価【平成 30 年度－令和元年度】 

    主なストロンチウム化合物及び海水又は実試料で想定される共存元素の試薬を準備した。

また実海水中の主要元素について濃度を測定し、想定される共存元素の情報を得た。作製

した Sr 化合物及び想定される共存元素を添加した各試料における、レーザー共鳴イオン化

測定結果（測定は東京大学が実施）をもとに、Sr 原子蒸気の生成における各成分の影響を

評価し、最適な Sr 化学形及び Sr 原子化に影響を与える共存元素を同定した。共存元素の

中で、試料の加熱温度が低い条件ではアルカリ金属のナトリウム及びカリウムが Sr 原子化

に影響を与える可能性があることが分かった。一方で、試料の加熱温度が十分に高い条件

では共存元素による有意な信号量の低下は観測されず、影響が小さいと考えられる。 

 

②実試料に適した化学分離手法の検討【平成 30 年度－令和元年度】 

    未処理の試料（生試料）及び前処理済み試料（乾燥試料又は灰試料）の試料を準備した。

(2)①で得られた他元素の影響を考慮し、未処理の試料（生試料）及び前処理済み試料（乾

燥試料又は灰試料）に対して有機物分解、沈殿による濃縮分離、及び Sr 樹脂を用いた手法

を検討し、Sr 原子化に支障が無く迅速性に優れた化学分離手法を決定した。アルカリ金属

（ナトリウム及びカリウム）のみ除去する前処理手法として、Sr レジンの他、TK100 レジ

ン、InertSep ME-2（キレート樹脂）等を用いてそれぞれにおける除去率を確認し、適用可

能性について検討した。 
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  ③最適な化学処理方法の確立【令和 2 年度】 

    (2)②で検討した化学分離手法をもとに、最終的に実試料から前処理及び化学分離により

レーザー共鳴イオン化で使用する分析試料とするまでの一連の作業プロセスを確立した。

化学分離手法として、アルカリ金属（ナトリウム及びカリウム）の除去率が高く、分析法

が容易な Sr レジンを選定し、海水及び海産生物（海藻）の乾燥試料及び灰試料における分

析手法を確立した。 

 

(3) 実試料中のストロンチウム 90 分析【令和元年度】 

  ①ストロンチウム原子化の効率評価 

    化学形及び共存元素の条件が異なる Sr 安定同位体試料として、Sr 標準試料（硝酸又は

塩酸ベース）に共存元素として一定量のカルシウム、ナトリウム、カリウム、マグネシウ

ム、ジルコニウムを添加した試料を作製した。各試料に対してレーザー共鳴イオン化スペ

クトルを測定し、相対的な Sr 原子化の効率を評価した。測定データ及び原子化効率の評価

結果を日本原子力研究開発機構にフィードバックした。 

 

  ②ストロンチウム 90 分析【令和 2 年度】 

実試料として Sr レジンに通した人工海水を用意し、一定量の Sr 安定同位体及び 90Sr 標

準溶液を添加した試料を作製した。共鳴イオン化スキームとして 460.9 nm－655.2 nm－

426.3 nm を選定し、90Sr 及び安定同位体 88Sr、84Sr のレーザー共鳴イオン化スペクトルを

測定した。また、90Sr と安定同位体 84Sr の信号量比から 90Sr の定量分析を行った。 

 

  ③検出限界濃度の評価【令和 2 年度】 

    (3)②の測定で得られた 90Sr+イオンのカウントレート及び MCP 検出器の暗電流ノイズを

もとに、本研究で構築したレーザー共鳴イオン化セットアップによる 90Sr の検出限界濃度

を評価し、食品規制レベル 100 Bq/kg 以下の実試料に対する適用性について考察した。 

 

 (4) 研究推進【平成 30 年度－令和 2 年度】 

平成 31 年 1 月 10 日、平成 31 年 4 月 2 日、令和元年 8 月 6 日、令和 2 年 9 月 9 日及び令和

3 年 6 月 28 日に進捗状況及び研究計画に関する打合せを東海村にある東京大学の施設、日本

原子力研究開発機構核燃料サイクル工学研究所又は日本原子力研究開発機構原子力科学研究

所にて実施した。本研究の成果発表として、原著論文 3 件・国際会議における口頭発表及びプ

ロシーディングス 1 件・国内学会発表 4 件（うちポスター1 件）を行った。 
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1. はじめに 

2011 年に発生した 1F 事故では、環境中に大量の放射性物質が放出された。図 1.1 はウラン・

プルトニウムの核分裂収率を質量数の関数として示したものであり[1]、質量数 90～100 及び 130

～140 付近にピークを持つ形状となる。質量数 90 のストロンチウム 90（90Sr、半減期 28.8 年）は

主要な難測定核種の 1 つとして知られ、日本原子力研究開発機構が提示している「廃炉に関する

基礎・基盤研究の課題リスト」[2]にも掲載されている分析ニーズの高い放射性核種となっている。
90Sr はカルシウムと同族のアルカリ土類金属元素であるため、体内に摂取した際の骨組織への沈

着による内部被ばくの問題が指摘されている。 

食品中の放射性物質に対して、厚生労働省では新たな基準値を設定し[3]、平成 24 年 4 月 1 日

から施行されている。一般食品については基準値 100 Bq/kg となっているが、これは半減期 1 年

以上の核種である放射性セシウム（134,137Cs）、ストロンチウム（90Sr）、プルトニウム（238-241Pu）、

ルテニウム（106Ru）からの被ばく線量が合計で年間 1 mSv となるように分析が容易な放射性セシ

ウムで規制された値である。食品中の 90Sr/137Cs 比は種類により異なるものの両者の半減期が約

30 年と近いことから、基準値 100 Bq/kg の 90Sr 濃度である海洋試料中の 90Sr 同位体存在度を計算

すると 2×10-9程度となる。 
90Sr の分析手法は、大きく放射線計測手法と質量分析手法に分けられる。前者は、90Sr の娘核種

であるイットリウム 90（90Y、半減期約 64.1 時間）からの最大 2.28 MeV のβ線を低バックグラウ

ンド 2πガスフロー検出器又は液体シンチレーションカウンタ等で計測する方法が代表的である

が、90Sr－90Y の放射平衡に達するまで数週間程度の時間を要するため迅速分析には適していない。

後者の例として誘導結合プラズマ質量分析（ICP-MS：Inductively Coupled Plasma - Mass 

Spectrometry）及び加速器質量分析（AMS：Accelerator Mass Spectrometry）が挙げられるが、

いずれも 90Y の娘核種であるジルコニウム 90（90Zr、安定）が同重体干渉を引き起こす点が指摘さ

れている。また、Sr 安定同位体濃度の高い海洋試料については質量分解能が十分でない場合、測

定される質量スペクトルの質量数 90 領域に主要な安定同位体 88Sr のテールが混じり込み、スペ

クトル干渉の原因となる。既存の 90Sr 分析手法に関するレビューについては、文献[4]の

INTRODUCTION を参照されたい。 

海洋試料に極微量含まれる 90Sr を迅速かつ正確に測定するためには、他元素及び安定同位体の

影響無く 90Sr のみを検出する必要がある。本研究では、線幅（周波数幅）の狭い連続波の半導体

レーザーを用いて 90Sr 原子を元素かつ同位体選択的にイオン化するレーザー共鳴イオン化分光

（RIS：Resonance Ionization Spectroscopy）手法を利用する。図 1.2 に波長 689.4 nm、487.4 

nm、393.8 nm の 3 本の半導体レーザーを用いた 90Sr 原子のレーザー共鳴イオン化の原理を示す。

原子の電子状態は元素により大きく異なるが、そのエネルギー準位は同位体間でも「同位体シフ

ト」と呼ばれる僅かなエネルギー（周波数）の違いを持っている。90Sr 原子の同位体シフト（準位

及び比較する Sr 同位体により異なるが周波数単位で 102 MHz 程度）に対して十分に小さい線幅（1 

MHz 程度）を持つ半導体レーザーを入射することで、大量に存在する Sr 安定同位体の中から 90Sr

原子のみを選択的に励起・イオン化することが可能となる。レーザー共鳴イオン化において経由

する 90Sr 原子のエネルギー準位として複数の候補が存在するが、最終的に得られる同位体選択性

とイオン化効率は互いにトレードオフの関係にあることが多い。本研究では、後述のとおり下記

2 種類の共鳴イオン化スキームを調査し、想定される測定対象試料の 90Sr 及び Sr 安定同位体濃度

に応じていずれか一方を採用することを考えている。 

 

＊460.9 nm－655.2 nm－426.3 nm： イオン化効率は高いが、同位体選択性は低下 

＊689.4 nm－487.4 nm－393.8 nm： 同位体選択性は高いが、イオン化効率は低下 

 

生成した 90Sr+イオンの検出手法として、これまで単一イオンを可視化できるイオントラップの

利用を検討してきた[5][6]。シンプルな共鳴イオン化スキーム：460.9 nm－405 nm で生成した

JAEA-Review 2022-014

- 24 -



 

1-2 
 

 

90Sr+イオンを線形 Paul トラップに導入し、ヘリウムガスとの衝突により常温程度まで減速させた

のち、波長 421.7 nm 及び 1091.8 nm の 2 本の半導体レーザーを用いてレーザー冷却することで
90Sr+イオンを結晶化する。90Sr+イオンからの波長 421.7 nm 蛍光を観測することで、90Sr+単一イオ

ンを可視化・検出する。レーザー冷却は極めて高感度なイオン検出手法と言えるが、イオン同士

の協同冷却等の非線形過程を含むために（試料中の 90Sr 濃度）－（イオン観測量）の関係を表す

装置のキャリブレーションを正確に得るのは難しいと考えられる。 

本研究におけるイオン検出には、イオントラップの代わりに、一般的な四重極質量フィルター

による質量分離後に市販の MCP 検出器を使用することとする。イオン生成過程において、レーザー

共鳴イオン化の持つ「元素・同位体選択的イオン化」の特徴を活かし、高い同位体選択性及びイ

オン化効率を兼ね備えた共鳴イオン化スキームを構築することで、一般食品の基準値レベル以下

の 90Sr 濃度をターゲットとした 90Sr 迅速分析技術を開発する。さらに、実試料分析を視野に入れ

て ICP-MS 等の既存の質量分析手法と比較した前処理過程の簡略化に取り組む。 
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図 1.1 ウラン・プルトニウム核分裂収率[1] 

（出典：Wikimedia Commons, File:ThermalFissionYield.svg） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1.2 90Sr 原子のレーザー共鳴イオン化例 
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2. 業務計画 

2.1 全体計画 

本研究では、半導体レーザー3 本を用いたレーザー共鳴イオン化により元素かつ同位体選択

的に 90Sr をイオン化する手法に着目し、一般食品の基準値 100 Bq/kg 以下の濃度をターゲット

とする 90Sr の迅速分析技術を開発する。具体的には、平成 30 年度～令和 2 年度の 3 年間で下記

(1)～(4)の 4 項目を実施する。また、表 2.1 及び図 2.1 に本研究の年度別全体計画及び実施体

制図を示す。 

 

(1) レーザー共鳴イオン化セットアップの構築 

①標準試料の準備【平成 30 年度】 

②光学系の開発【平成 30 年度－令和元年度】 

  ③同位体選択性の評価【令和元年度－令和 2 年度】 

 

(2) 化学処理法の確立（連携先：日本原子力研究開発機構） 

  ①共存元素の影響評価【平成 30 年度－令和元年度】 

  ②実試料に適した化学分離手法の検討【平成 30 年度－令和元年度】 

  ③最適な化学処理方法の確立【令和 2 年度】 

 

(3) 実試料中のストロンチウム 90 分析 

  ①ストロンチウム原子化の効率評価【令和元年度】 

  ②ストロンチウム 90 分析【令和 2 年度】 

  ③検出限界濃度の評価【令和 2 年度】 

 

(4) 研究推進【平成 30 年度－令和 2 年度】 
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表 2.1 本研究の年度別全体計画 
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図 2.1 本研究の実施体制図 

  

課題全体の取りまとめ 

東京大学   事業代表者 岩田 圭弘 

(3) 実試料中のストロン 

チウム 90 分析 

 

①ストロンチウム原子化の効率評価

②ストロンチウム 90 分析 

③検出限界濃度の評価 

(1) レーザー共鳴イオン化 

 セットアップの構築 

 

①標準試料の準備 

②光学系の開発 

③同位体選択性の評価 

岩田 圭弘 

 

・試料準備 

・開発 

・評価 

岩田 圭弘 

 

・分析 

・評価 

松原 菜摘 

 

・試料調製 

・化学分離 

・まとめ、評価

永岡 美佳 

 

・評価 

研究責任者 永岡 美佳 

連携先（日本原子力研究開発機構） 

(2) 化学処理法の確立 

 

①共存元素の影響評価 

②実試料に適した化学分離手法の検討 

③最適な化学処理方法の確立 
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2.2 各年度の成果の目標及び業務の実施方法 

2.2.1 平成 30 年度の成果の目標及び業務の実施方法 

2.1 節で述べた本研究の全体計画に基づき、平成 30 年度における成果の目標及び業務の実

施方法を以下に示す。 

 

(1) レーザー共鳴イオン化セットアップの構築 

①標準試料の準備 

 管理区域の化学実験室フード内で、日本アイソトープ協会の 90Sr 放射能標準溶液をチ

タンフォイルに 0.1～0.5 mL 程度塗布する。乾燥後にチタンフォイルを折り畳んで炭素

るつぼ内に挿入することで、レーザー共鳴イオン化実験用の標準試料を準備する。 

②光学系の開発 

ストロンチウム原子の共鳴イオン化に使用する ECDL として、回折格子及び干渉フィル

ター型の 2 種類を検討し、必要な波長のレーザーを製作する。波長計を用いて、製作し

たレーザーの波長をストロンチウム原子の共鳴励起波長となるよう微調整する。 

 

   (2) 化学処理法の確立（連携先：日本原子力研究開発機構） 

    ①共存元素の影響評価 

主なストロンチウム化合物（炭酸ストロンチウム、塩化ストロンチウム、硝酸ストロ

ンチウム等）に海水又は実試料で想定される共存元素（ナトリウム、マグネシウム、カ

ルシウム、カリウム、バリウム、鉄、塩素、ジルコニウム等）を一定濃度添加した安定同

位体試料を作製する。各試料を用いたレーザー共鳴イオン化測定を東京大学に依頼する。 

    ②実試料に適した化学分離手法の検討 

未処理の試料（生試料）及び前処理済み試料（乾燥試料又は灰試料）を準備する。 

 

   (3) 研究推進 

研究代表者の下で各研究項目間ならびに廃炉環境国際共同研究センター（以下、「CLADS」

と記載する。）等との連携を密にして、研究を進める。また、研究実施計画を推進するため

の打合せや会議等を開催する。 

 

2.2.2 令和元年度の成果の目標及び業務の実施方法 

令和元年度における成果の目標及び業務の実施方法は、下記のとおりである。 

 

(1) レーザー共鳴イオン化セットアップの構築 

①光学系の開発 

 反射率 90 %以上の凹面ミラー2 枚を対向させた共焦点型エタロンを製作し、平成 30 年

度に製作した ECDL 3 台の波長制御系を構築する。さらに、黒鉛炉の加熱により生成した

ストロンチウム原子蒸気にレーザー3 本を照射し、各レーザーの波長スキャンによりス

トロンチウム 90 及び安定同位体のレーザー共鳴イオン化スペクトルを測定する。 
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②同位体選択性の評価 

(1)①で得られたスペクトルを用いて、各共鳴遷移におけるストロンチウム原子の同位

体シフトを測定し、レーザー共鳴イオン化による光学的同位体選択性を評価する。 

 

   (2) 化学処理法の確立（連携先：日本原子力研究開発機構） 

    ①共存元素の影響評価 

平成 30 年度に作製したストロンチウム化合物及び想定される共存元素を添加した各

試料における、レーザー共鳴イオン化測定結果（測定は東京大学が実施。）をもとに、ス

トロンチウム原子蒸気の生成における各成分の影響を評価し、最適なストロンチウム化

学形及びストロンチウム原子化に影響を与える共存元素を同定する。 

 

    ②実試料に適した化学分離手法の検討 

(2)①で得られた他元素の影響を考慮し、未処理の試料（生試料）及び前処理済み試料

（乾燥試料又は灰試料）に対して有機物分解、沈殿による濃縮分離、及びストロンチウ

ム樹脂を用いた手法を検討し、ストロンチウム原子化に支障が無く迅速性に優れた化学

分離手法を決定する。 

 

   (3) 実試料中のストロンチウム 90 分析 

    ①ストロンチウム原子化の効率評価 

連携先から提供された、化学形及び共存元素の条件が異なるストロンチウム安定同位

体試料を用いてレーザー共鳴イオン化スペクトルを測定し、相対的なストロンチウム原

子化の効率を評価する。測定データ及び原子化効率の評価結果を日本原子力研究開発機

構にフィードバックする。 

 

   (4) 研究推進 

研究代表者の下で各研究項目間ならびに CLADS 等との連携を密にして、研究を進める。

また、研究実施計画を推進するための打合せや会議等を開催する。 

 

2.2.3 令和 2 年度の成果の目標及び業務の実施方法 

令和 2 年度における成果の目標及び業務の実施方法は、下記のとおりである。 

 

(1) レーザー共鳴イオン化セットアップの構築 

①同位体選択性の評価 

令和元年度に構築した2種類の共鳴イオン化スキーム：(a)460.9 nm－655.2 nm－426.3 

nm 及び(b)689.4 nm－487.4 nm－393.8 nm の同位体選択性及び相対的な検出効率から、

試料条件を考慮し、測定に使用する共鳴イオン化スキームを選定する。 

 

(2) 化学処理法の確立（連携先：日本原子力研究開発機構） 

①最適な化学処理方法の確立 

令和元年度に決定した化学分離手法をもとに、最終的に実試料から前処理及び化学分

離によりレーザー共鳴イオン化で使用する分析試料とするまでの一連の作業プロセスを

確立する。
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(3) 実試料中のストロンチウム 90 分析 

①ストロンチウム 90 分析 

ストロンチウム安定同位体濃度が高い実試料に一定量のストロンチウム 90 標準溶液

を添加した試料を作製する。(1)①で選定したスキームを用いて各レーザーの波長スキャ

ンによりストロンチウム 90 及び安定同位体のレーザー共鳴イオン化スペクトルを測定

し、試料中のストロンチウム 90 の定量分析を行う。 

 

②検出限界濃度の評価 

上記(3)①の測定結果から、本研究で構築したレーザー共鳴イオン化セットアップによ

るストロンチウム 90 の検出限界濃度を評価し、食品規制レベル 100 Bq/kg 以下の実試料

に対する適用性について考察する。 

 

(4) 研究推進 

研究代表者の下で各研究項目間ならびに CLADS 等との連携を密にして、研究を進める。

また、研究実施計画を推進するための打合せや会議等を開催する。 
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3. 業務の実施内容及び成果 

3.1 レーザー共鳴イオン化セットアップの構築【平成 30 年度－令和 2 年度】 

本研究では、3 本の半導体レーザーを用いて試料中の 90Sr 原子を元素・同位体選択的にレー

ザー共鳴イオン化し、四重極質量フィルターを用いて質量分離後に 90Sr+イオンを MCP で検出す

る。図 3.1.1 に、本研究で開発したレーザー共鳴イオン化質量分析装置の概念図を示す。日本

アイソトープ協会の 90Sr 放射能標準溶液を塗布したチタンフォイルを 90Sr 標準試料として炭素

るつぼに入れて黒鉛炉で加熱し、真空中で 90Sr 原子蒸気を発生させる。3 本の ECDL（図 3.1.1

の ECDL①～③）を導入して 90Sr 原子をレーザー共鳴イオン化し、四重極質量フィルター（図

3.1.1 の Q-filter）を用いて質量電荷比 m/z = 90 の 90Sr+イオンを透過させ MCP で検出する。
90Sr+イオンのカウントレートをフォトンカウンタで計測し、専用の PC に計測制御ソフト

LabVIEW を用いて結果を出力・記録する構成となっている。 

 

3.1.1 標準試料の準備【平成 30 年度】 

   本研究の実施前に用意した日本アイソトープ協会の90Sr放射能標準溶液SR005[7]（図3.1.2

の左）を用いて、90Sr 標準試料の準備を行った。90Sr 放射能標準溶液 SR005 の仕様は下記のと

おりである。 

 

    放射能：370 kBq 

    容積：3 mL 

    化学形：SrCl2 （0.1N-HCl aq.） 

    担体：SrCl2 0.05 mg/g、YCl3 0.05 mg/g 

 

   90Sr 放射能標準溶液に含まれる 90Sr の同位体存在度は納品時点で 90Sr/natSr：～8.5×10－4

程度である。この溶液を事前に図 3.1.2 の右に示す二重容器（10 mL バイアル瓶を 250 mL 広

口瓶で覆い、バイアル瓶底面を広口瓶の蓋に両面テープで固定したもの）に全量移し替えた。

一部を他の用途に使用したため、本研究の開始時点での 90Sr 放射能標準溶液の残量は 2.5 mL

（1 回目のホット作業日時点で 286.3 kBq）である。 

1 回目のホット作業では、残量 2.5 mL のうち 0.4 mL を使用し、各 0.2 mL をチタンフォイ

ル 2 枚に塗布したのち、この 2 枚のチタンフォイルを炭素るつぼ内に挿入する作業を実施し

た。以下に作業手順の詳細を述べる。 

 

(1) チタンフォイルの作製 

株式会社ニラコ製の厚さ 0.02 mm チタンフォイルを使用し、はさみで切断して図 3.1.3

の寸法（単位：mm）のものを計 6 枚作製した。6 枚のチタンフォイル各々について、先折れ

ピンセットを用いて図 3.1.4 のとおり斜線箇所の上下を“U”の字に折り曲げた。図 3.1.4

の手前に見えているものが炭素るつぼである。作製した 6 枚の中から 3 枚を選び、アルミ

フォイルを敷いたホットプレート（株式会社エル・エム・エス製 HPS-2000）上に配置して、

図 3.1.3 斜線箇所の左右を耐熱アルミテープで固定した。3 枚のうち 1 枚は溶液塗布のテ

スト用であり、残りの 2 枚がホット作業用のものである。 
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   (2) 溶液塗布のテスト 

    コールドランの一環として、チタンフォイル 1 枚を用いて溶液塗布のテストを行った。

ホット作業を模擬するため、管理区域内化学実験室に設置されているフード内でホットプ

レートを加熱した状態で、0.5～10 µL 用マイクロピペット（株式会社ニチリョー製 00-NLE-

10）を用いて純水 10 µL を“U”の字に折り曲げたチタンフォイルの中心（図 3.1.3 斜線箇

所）に塗布し、乾燥させた。乾燥に要する時間及び高温に加熱しすぎない点を考慮し、ホッ

トプレートの目盛 2～3あたりに相当する温度で加熱することとした。実際のホット作業で

は 90Sr 放射能標準溶液を 2 枚のチタンフォイルに各 0.2 mL 塗布することになるので、2 枚

各々に「10 µL 塗布・乾燥」を 20 回繰り返すことになる。ここでは、純水を 10 µL 塗布・

乾燥後に、塗布した箇所（図 3.1.3 斜線箇所）が隠れるようにチタンフォイルの“U”の字

側面を折り畳んだ。ここで、チタンフォイル内に隙間があると、以下に示す酸化還元反応、

すなわち 90Sr 原子蒸気生成の効率が低下するため、チタンフォイル同士が密着するように

折り畳むことがポイントである。 

 

    酸化還元反応（SrCl2の場合）： 2SrCl2 + Ti → 2Sr + TiCl4 

 

    チタンフォイルを折り畳んだのち、耐熱アルミテープをはがしてチタンフォイルの両脇

（図 3.1.3 斜線箇所の左右）をはさみで切り離した。実際のホット作業では、このチタン

フォイルを炭素るつぼ内に挿入する。 

 

   (3) 90Sr 標準試料の準備：ホット作業 

前述の(2)のテストをふまえて、90Sr 放射能標準溶液をチタンフォイル 2 枚に各 0.2 mL

塗布し、乾燥後に 2 枚を折り畳んで炭素るつぼ内に挿入するホット作業を実施した。フー

ド内で使用した工具等の一覧は下記のとおりで、写真を図 3.1.5 に示す。なお、写真左側

の炭素るつぼ保管用二重容器及びチャック付ポリ袋は、ホット作業時に 90Sr が付着する可

能性があるため、作業前にフード外に移動した。 

 

    ＊ホットプレート 1 台（アルミフォイルで覆った上に、“U”の字に折り曲げたチタン

フォイル 2枚の両端を耐熱アルミテープで固定したもの） 

    ＊マイクロピペット 1 本（0.5～10 µL 用） 

    ＊浅型バット（タオルペーパーを 1枚敷いたもの） 

    ＊マイクロピペット用チップ 5 本（実際に使用するものは 1 本で、残り 4 本は予備） 

    ＊先折れピンセット 3 本（実際に使用するものは 2 本で、残り 1 本は予備） 

    ＊はさみ 2 本（実際に使用するものは 1 本で、残り 1 本は予備） 

    ＊炭素るつぼ 1 個 

    ＊ポリエチレン袋 3 枚（RI 可燃ゴミ、RI 不燃ゴミ、RI 金属ゴミ用） 

 

フード手前側に準備した物品等の一覧は下記のとおりで、写真を図 3.1.6 に示す。作業

時に着用するもの以外は、予備として用意したものである。フード内及び手前側の床には、

事前に養生用のポリエチレンろ紙を敷いた。作業用の丸椅子は 2 脚（1脚は予備）用意し、

ポリ袋でカバーを行った。 
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    ＊SMS 保護服 3 着（実際に使用するものは 1 着で、残り 2 着は予備） 

    ＊腕カバー 多数 

    ＊靴カバー 多数 

    ＊綿手袋 12 双入り 2 袋 

    ＊PROTEX 手袋 20 双入り 1 箱 

    ＊キムワイプ 2 箱 

    ＊タオルペーパー 1 袋 

    ＊ベンコット 2 袋 

    ＊クアラテック手袋 100 枚入り 1 箱 

    ＊炭素るつぼ 1 個 

＊アルミフォイル 1 巻 

    ＊テープ類 

 

まず、SMS 保護服及び綿手袋・PROTEX 手袋（二重）・腕カバー・靴カバーを着用した。

PROTEX 手袋は二重とし、着用のたびテープで固定した。次に、RI 貯蔵庫で保管されていた
90Sr 放射能標準溶液（残量 2.5 mL、286.3 kBq）の入った二重容器を取り出し、フード内で

外側の 250 mL 広口瓶を開封した。マイクロピペットに専用チップを装着し、チタンフォイ

ル 2 枚に 90Sr 放射能標準溶液を各 10 µl 塗布して乾燥させた（図 3.1.7）。この操作を 20

回繰り返すことで、2 枚のチタンフォイルに各 0.2 mL（計 0.4 mL、45.8 kBq）塗布した。
90Sr 放射能標準溶液の塗布・乾燥後、2 枚のチタンフォイルの“U”の字箇所を先折れピン

セット 2 本で隙間が生じないよう折り曲げた。その後、耐熱アルミテープをはがしてチタ

ンフォイルの両端をはさみで切り離し、チタンフォイル 2枚を炭素るつぼ内に挿入した（図

3.1.8）。チタンフォイル 2 枚を挿入した炭素るつぼをチャック付ポリ袋に入れたのち、汚

染の拡大防止という観点から、フード外で 90Sr 放射能標準溶液用に使用しているものと同

様な二重容器に入れた。 

作業終了後、マイクロピペット用チップを RI 不燃ゴミとして処理し、ホットプレートを

覆っていたアルミフォイルは RI 金属ゴミとして処理した。フード内で使用した工具等につ

いては全てエタノールを染み込ませたウェットティッシュで 1～2 回程度ふき取ったあと、

汚染が無いことを確認してフード外に移動した。ふき取りに使用したウェットティッシュ

は RI 可燃ゴミとして処理した。フード内に準備し使用しなかった工具等は、ウェット

ティッシュによるふき取り作業を省略し、汚染が無いことを確認してフード外に移動した。

フード内及びフード手前側の床の複数箇所においてスミア測定を行い、念のためフード内

で養生用に使用していたポリエチレンろ紙は、RI 可燃ゴミとして処理した。最後に、身体

汚染検査を行って問題が無いことを確認し、ホット作業の全工程を終了した。 

上述の二重容器を RI 貯蔵庫に運搬して専用のロッカーに保管した。1回目のホット作業

では、90Sr 放射能標準溶液 2.5 mL（286.3 kBq）のうち 0.4 mL（45.8 kBq）を使用し、残

量 2.1 mL（240.5 kBq）は引き続き 90Sr 放射能標準溶液用の二重容器に入れて、炭素るつ

ぼと同様に RI 貯蔵庫に運搬し、専用のロッカーに保管した。 

ホット作業は、平成 30 年度～令和 2 年度の研究期間で計 4回実施した。2、3、4 回目に

おける 90Sr 放射能標準溶液の使用量は、下記のとおりである。カッコ内の放射能はホット

作業実施日における値を表しており、3 回目は新しい 90Sr 放射能標準溶液を使用した。い

ずれも、チタンフォイル 1 枚に塗布した 90Sr 放射能標準溶液は 0.2 mL である。
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    2 回目：2.1 mL（234.9 kBq）のうち 0.4 mL（44.7 kBq）を使用、チタンフォイル 2 枚 

    3 回目：3.0 mL（330.0 kBq）のうち 0.6 mL（66.0 kBq）を使用、チタンフォイル 3 枚 

    4 回目：2.4 mL（260.1 kBq）のうち 1.2 mL（130.0 kBq）を使用、チタンフォイル 6 枚 

 

3.1.2 光学系の開発【平成 30 年度－令和元年度】 

   Sr 原子の共鳴イオン化スキームとして下記 3 種類のスキーム（図 3.1.9 の(I)～(Ⅲ)、エ

ネルギーレベルの一部は文献[8]から引用）に着目し、各スキームを切り替えて測定するため

のレーザー共鳴イオン化光学系を開発した。 

 

    (I) 460.9 nm－405 nm （405 nm は ECDL ではなく、波長制御を行わない。） 

    (Ⅱ)460.9 nm－655.2 nm－426.3 nm 

    (Ⅲ)689.4 nm－487.4 nm－393.8 nm 

 

   3 種類のスキームで使用する計 7 本の半導体レーザーの中で、405 nm は ECDL ではなく固定

波長である。残りの 6本は ECDL であり、本研究の前に製作済みの 460.9 nm 及び 655.2 nm を

除いた 4 本：426.3 nm、689.4 nm、487.4 nm、393.8 nm の ECDL を新たに製作した。スキーム

(Ⅱ)及び(Ⅲ)による Sr 原子のレーザー共鳴イオン化では、3 本の ECDL 波長を制御した状態

で測定を行う必要があり、波長制御用の共焦点型エタロンを準備した。開発したレーザー共

鳴イオン化光学系を用いて、各 ECDL の波長スキャンにより Sr 同位体のレーザー共鳴イオン

化スペクトルを測定した。 

 

   (1) ECDL の製作 

    ECDL は一般的にレーザーダイオード（LD：Laser Diode）からの光をレンズで平行光に

し、特定の光学素子を用いて一部の光を LD にフィードバックすることで、単一の周波数

モードでレーザー発振を行う構造となっている。それにより、線幅の狭いレーザー光が得

られる。本研究では、光学素子として回折格子を用いた構造が最もシンプルな Littrow 型

のタイプと、ここ近年高い安定性が得られるとして注目されている干渉フィルターを用い

たタイプの 2 種類の ECDL について検討した。 

Littrow 型 ECDL の構造を図 3.1.10 に示す。LD からの光をレンズで平行光にしたのち、

ピエゾ素子が取り付けられた回折格子に角度θで入射させる。回折格子の格子間隔を d と

すると、1 次回折光が LD にフィードバックするための波長λと d の関係は式(3.1.1)のと

おりである。 

 

                             式(3.1.1) 

 

図 3.1.10 のピエゾ素子は印加電圧により伸縮する性質を持っており、印加電圧を大きく

してピエゾ素子を伸ばすことで、発振するレーザー周波数を高い（波長を短い）側に微調

整することが可能となる。 

 干渉フィルター型ECDLの構造を図3.1.11に示す。LDからの光をレンズで平行光にして、

バンド幅の狭い（透過するレーザー周波数幅の狭い）干渉フィルターを入射角θで透過さ

せて、リング型のピエゾ素子が取り付けられた部分反射ミラー（PM：Partially reflective 

Mirror）の表面に集光させる。干渉フィルターは入射角θ = 0°の垂直入射で透過波長が
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最も長くなる。この時の波長をλmaxとすると、入射角θの時の透過波長λは式(3.1.2)で表

される。ここで、n は干渉フィルターの屈折率である。 

 

                    式(3.1.2) 

 

干渉フィルターの入射角θを変えることで透過波長を粗調整し、さらに PM に取り付けら

れたリング型ピエゾ素子の印加電圧により、発振するレーザー周波数を微調整することが

可能である。 

 上記 2 種類の ECDL を比較すると、Littrow 型 ECDL は構造がシンプルで製作が容易であ

る一方で、干渉フィルター型 ECDL は角度ずれに強く、安定性が高い特徴を持つ。ここで、

角度ずれによる影響を 2 種類の ECDL で比較する。一例として ECDL 波長を 689.4 nm（図

3.1.9 の(Ⅲ)1 段目）とし、回折格子は格子間隔 d = 1/1800 mm のものを使用し、干渉フィ

ルターは屈折率 n = 2 及び入射角θ = 6°で透過波長が 689.4 nm のものを使用すること

とする。まず、回折格子及び干渉フィルターについて角度ずれに伴う波長の変動を計算す

る。回折格子では、式(3.1.3)と式(3.1.4)が得られ、 

 

                                       式(3.1.3) 

                   式(3.1.4) 

 

干渉フィルターでは、式(3.1.5)、式(3.1.6)と計算される。 

 

      式(3.1.5) 

      式(3.1.6) 

 

したがって、  ∂λ/∂θの値が小さい干渉フィルター型 ECDL の方が角度ずれに伴

う波長の変動は小さく、安定性が高いと言える。次に、回折格子及び PM による LD への

フィードバック効率を比較する。これら光学素子による反射率を R とすると、規格化され

たフィードバック F は式(3.1.7)で表される[9]。 

 

                     式(3.1.7) 

 

ここで、Edo*及び Edr は各々LD 出射面における LD からの光及び光学素子による反射光に

よる電場である。回折格子及び PM について、図 3.1.12 のとおり角度方向のずれα及び並

進方向のずれδを定義し、これらがフィードバック効率に与える影響を調べる。角度ずれ

αについては、式(3.1.8)で表され 

 

              式(3.1.8) 
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並進ずれδについては、式(3.1.9)で表され、 

 

              式(3.1.9) 

 

いずれも光学素子（すなわち外部共振器の出射面）におけるレーザー光のビーム径 w0にの

み依存する[9]。Littrow 型 ECDL では平行光のため w0：～1 mm を仮定し、干渉フィルター

型 ECDL では PM表面に集光させるため w0：～10 µm を仮定すると、フィードバック Fが 10 %

低下する時の角度ずれα及び並進ずれδは、式(3.1.10)、式(3.1.11)と計算される。 

 

： ： ：          式(3.1.10) 

： ： ：         式(3.1.11) 

 

すなわち、角度方向のずれによる影響は Littrow 型 ECDL の方が大きく、逆に並進方向の

ずれによる影響は干渉フィルター型 ECDL の方が大きいことになる。前者のα:～0.07 mrad 

と後者のδ:～0.15 mmを比較すると、ECDL を製作する上では前者の方が厳しい条件となる

ことから、一般的に Littrow 型 ECDL と比較して干渉フィルター型 ECDL の方が高い安定性

が得られると言える。本研究では、自然幅の狭い波長 689.4 nm の遷移に干渉フィルター型

ECDL を使用し、波長 426.3 nm、487.4 nm、393.8 nm の遷移に製作が容易な Littrow 型 ECDL

を使用することとした。製作した ECDL の写真を図 3.1.13（波長 689.4 nm）、図 3.1.14（波

長 426.3 nm）、図 3.1.15（波長 487.4 nm）及び図 3.1.16（波長 393.8 nm）に示す。 

波長 689.4 nm の干渉フィルター型 ECDL については、別用途で株式会社オプトクエスト

に製作依頼した ECDL のレーザーヘッドに対して、LD に流す電流・ECDL の温度・ピエゾ素

子の印加電圧を各種コントローラから制御するための配線を行った。業者に提供した部品

は下記のとおりであり、温度制御には図 3.1.17 に示す仕様のサーミスタが使用されてい

る。スキーム(Ⅲ)1 段目の共鳴波長付近でレーザー出力約 11 mW 及び周波数スキャン幅約 3 

GHz を確認した。 

 

 ＊LD：eagleyard Photonics 社製、EYP-RWE-0690-00703-1000-SOT02-0000 1 個 

 ＊レンズ：ソーラボジャパン株式会社製、355390-B 1 個 

 ＊干渉フィルター：株式会社オプトクエスト製、半値幅 0.3 nm、5×5×t1 mm 1 個 

 ＊レンズ：ソーラボジャパン株式会社製、354350-B 2 個 

 ＊PM：シグマ光機株式会社製、反射率 20 %、φ10 mm×t3 mm 1 個 

 ＊ピエゾ素子：株式会社キーストンインターナショナル製、NAC2123-A01 1 個 

 

波長 426.3 nm、487.4 nm、393.8 nm の Littrow 型 ECDL の製作に使用した部品は下記の

とおりである。 

 

 【波長 426.3 nm（図 3.1.14）】 

 ＊LD：日亜化学工業株式会社製、NDV4A16（中心波長 424.5～425.0 nm を選別） 1 個 

 ＊レンズチューブ：ソーラボジャパン株式会社製、LT230P-B で非球面レンズ A230TM-B を

A230TM-A に交換、上記 LD をセットして使用する 1 個 
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 ＊回折格子：ソーラボジャパン株式会社製、GH13-36U（格子間隔 d = 1/3600 mm） 1 個 

 ＊出力用ミラー：ソーラボジャパン株式会社製、BB05-E02 1 個 

 ＊ピエゾ素子：ソーラボジャパン株式会社製、AE0203D08F 1 個 

 ＊温度トランスデューサ：ソーラボジャパン株式会社製、AD590 1 個 

 ＊ペルチェ素子：TEC1-12708 1 個 

 

【波長 487.4 nm（図 3.1.15）】 

 ＊LD：日亜化学工業株式会社製、NDS4216 1 個 

 ＊レンズチューブ：ソーラボジャパン株式会社製、LT230P-B で非球面レンズ A230TM-B を

A230TM-A に交換、上記 LD をセットして使用する 1 個 

 ＊回折格子：Spectrogon 社製（格子間隔 d = 1/3000 mm） 1 個 

 ＊出力用ミラー：ソーラボジャパン株式会社製、BB05-E02 1 個 

 ＊ピエゾ素子：ソーラボジャパン株式会社製、AE0203D08F 1 個 

 ＊温度トランスデューサ：ソーラボジャパン株式会社製、AD590 1 個 

 ＊ペルチェ素子：TEC1-12708 1 個 

 

【波長 393.8 nm（図 3.1.16）】 

 ＊LD：日亜化学工業株式会社製、NDU4316（中心波長 393.5～394.0 nm を選別） 1 個 

 ＊レンズチューブ：ソーラボジャパン株式会社製、LT230P-B で非球面レンズ A230TM-B を

A230TM-A に交換、上記 LD をセットして使用する 1 個 

 ＊回折格子：ソーラボジャパン株式会社製、GH13-36U（格子間隔 d = 1/3600 mm） 1 個 

 ＊出力用ミラー：ソーラボジャパン株式会社製、BB05-E02 1 個 

 ＊ピエゾ素子：ソーラボジャパン株式会社製、AE0203D08F 1 個 

 ＊温度トランスデューサ：ソーラボジャパン株式会社製、AD590 1 個 

 ＊ペルチェ素子：TEC1-12708 1 個 

 

Littrow 型 ECDL で使用する回折格子の回折効率は、LD 波長及び偏光の向きに依存して変

化する。一般的に、回折効率が高い・低い場合における ECDL の特徴をまとめると、下記の

とおりとなる。なお、フラッシングとは回折格子からの 1次回折光を LD にフィードバック

させた際に観測される、閾値の LD 電流付近でのレーザー出力の増加のことである。 

 

【回折効率が高い場合】 

＊単一モード発振の安定性が良好で、周波数スキャン幅が広い 

＊1 次回折光による損失が大きく、レーザー出力は低下する 

＊LD 電流の閾値が大きく低下し、フラッシング調整が容易 

＊大きい LD 電流では、複数の周波数モードが成長するため単一モード発振が難しい 

 

【回折効率が低い場合】 

    ＊単一モード発振の安定性が十分でないことがあり、周波数スキャン幅が狭い 

    ＊1 次回折光による損失が小さいため、大きいレーザー出力が得られる 

    ＊LD 電流の閾値低下は僅かであり、フラッシング調整がやや困難 

    ＊大きい LD 電流では、発振の安定性が十分でないため単一モード発振が難しい 
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回折効率が高い場合は周波数スキャン幅が広く、回折効率が低い場合は大きいレーザー

出力が得られる点が各々の長所となる。本研究では、レーザー共鳴イオン化スペクトルの

測定において、レーザー出力と周波数スキャン幅の兼ね合いから、レンズチューブを回転

させて各 Littrow 型 ECDL の偏光の向きを微調整した。 

 

   (2) 共焦点型エタロンを用いた波長制御 

    Sr 原子のレーザー共鳴イオン化に使用する ECDL の波長制御用として共焦点型エタロン

を準備した。一般的に、反射率の高い 2 枚のミラーを対向させたものをエタロンと呼ぶが、

特に図 3.1.18 のとおり対向させた凹面ミラー2 枚の曲率半径 r とミラー間距離 L を一致 

（r = L）させたものが共焦点型エタロンである。ここで、Eiは入射光、E1及び E2は透過光

のレーザー電場である。凹面ミラー2 枚のいずれか一方にリング型のピエゾ素子を取り付

けて三角波電圧を印加すると、ミラー間距離 L が周期的に微小変化し、フォトディテクタ

（PD）で観測される波形は図 3.1.19 に示したようなフリンジ波形となる。フリンジ間隔は

FSR（Free Spectral Range）と呼ばれ、光速を c として式(3.1.12)となる。 

 

                              式(3.1.12) 

 

フリンジ幅（半値幅：FWHM）∆νは、式(3.1.13)と表され、 

 

                   式(3.1.13) 

 

フリンジ間隔とフリンジ幅の比で定義されるフィネス（Finesse）FRは式(3.1.14)と得ら

れる。 

 

                           式(3.1.14) 

 

一例として、ミラー間距離 L = 250 mm 及びミラー反射率 90 %を仮定すると、FSR、∆ν、

FRは各々約 300 MHz、20.2 MHz、14.9 の計算となる。一般的に、フィネス FRが大きいエタ

ロンで観測される透過光フリンジの波形は鋭くなる。一方で、図 3.1.20 に示す有限の入射

ビーム径 2 h 及びミラー間距離 L のずれε（ε = L - r）に起因するフィネス Fiの存在に

より、観測されるフィネス Ftotは式(3.1.15)のとおり FRより低下する[10]。 

 

                          式(3.1.15) 

 

ここで、幾何学的な要因であるフィネス Fi の与える影響について調べる。図 3.1.20 の

条件を仮定し、入射光軸の高さが h = h と軸上（h = 0）の場合における光路長の差Δ(r、 

h、ε)を計算すると、式(3.1.16)と得られる。 

 

の光路長 の光路長         式(3.1.16) 
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したがって、フィネス Fi は 

 

                    式(3.1.17) 

 

と求められる。但し、入射レーザー光が単色で均一な強度を持つ理想的なケースを想定し

ている。文献[11]では式(3.1.17)最右辺の第 1 項のみ考慮されているが（Fi = λr3/4h4）、

εが h に対して無視できないケース等、第 2 項を考慮する必要がある場合も存在する。一

例として h = 0.5 mm, ε = 0.1 mm 及びミラー間距離 L = 250 mm を仮定すると、レーザー

波長λ = 460.9 nm について Fiは約 71.8 となり、先ほどの FRを用いると観測されるフィ

ネス Ftotは約 12.3（フリンジ幅∆νは約 24.3 MHz）の計算となる。εの精度が 1 mm 程度に

なると Fiが支配的となるが、一般的な機械加工精度では 0.1 mm 程度以下が十分可能であ

る。 

 次に、共焦点型エタロンを用いた波長制御について説明する。共焦点型エタロンの条件

（ミラー間距離等）が一定である場合、レーザー波長の変動は共焦点型エタロンを用いて

得られる透過光フリンジのピーク位置のずれという形で現れる。したがって、透過光フリ

ンジのピーク位置が一定となるよう制御すれば良い。具体的には、図 3.1.21 のとおり透過

光フリンジ波形の微分をとるとゼロ点を横切る波形が得られ、ピーク位置は微分ゼロの位

置となる[4]。レーザー波長の変動によりピーク位置がずれた場合、予め設定した位置にお

ける微分はゼロでない値を持ち、その絶対値はピーク位置のずれとともに大きくなる。し

たがって、予め設定した位置における透過光フリンジ波形の微分値に一定のパラメータを

かけた電圧を ECDL のピエゾ素子にフィードバックすることで、ECDL の波長制御が可能と

なる。 

 共焦点型エタロンの原理及び波長制御の概要について述べたが、ここで波長制御の精度

と共焦点型エタロンの関係について考察する。共焦点型エタロンのフィネス Ftot が大きく

フリンジ幅∆νが小さいほど、透過光フリンジの微分信号は傾きの絶対値が大きくなり、波

長制御の精度が高くなる。一方で、図 3.1.21 に示した制御範囲（lock range）が狭くなる

ため、この範囲を超えた変動が生じることで制御不可能となる確率も高くなる。ECDL の波

長変動が小さく高精度に波長制御を行う必要がある場合は、共焦点型エタロンのフィネス

を大きくする。本研究では、Sr 原子がレーザー光を共鳴吸収する際のスペクトル幅が 10～

100 MHz 程度（遷移に依存）である一方で、実験室の振動及び温度変化等に起因する ECDL

波長の変動が周波数単位で数～10 MHz 程度存在することから、透過光のフリンジ幅∆νが

10～20 MHz 程度となるよう共焦点型エタロンの設計を行った。ミラー間距離 L（すなわち

凹面ミラーの曲率半径 r）は実験室での配置スペース等を考慮して L = r = 250 mm とし

た。したがって、透過光フリンジの周波数間隔である FSR は約 300 MHz である。この時、

ミラー反射率 R、フリンジ幅∆ν及びフィネス Ftot = FRの関係は下記のとおりである。なお、 

一般的な機械加工精度を考慮し、幾何学的な要因であるフィネス Fiは十分大きいとみなし

て計算には含めていない。 
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  ミラー反射率 R = 80 %の時  ∆ν：～43.0 MHz, Ftot：～7.0 

ミラー反射率 R = 90 %の時  ∆ν：～20.2 MHz, Ftot：～14.9 

ミラー反射率 R = 95 %の時  ∆ν：～ 9.8 MHz, Ftot：～30.6 

ミラー反射率 R = 99.5 %の時 ∆ν：～ 1.0 MHz, Ftot：～313.4 

 

上記の計算結果から、共焦点型エタロンに使用する凹面ミラー2 枚の反射率は 90～95 %

程度（透過率は 5～10 %程度）が最適と判断し、図 3.1.22 に示した透過率の波長依存性を

持つ曲率半径 r = 250 mm の凹面ミラーを対向させた共焦点型エタロンを準備した（図

3.1.23）。波長制御を行う ECDL のうち、図 3.1.9(Ⅱ)のスキームに対応した波長 460.9 nm、

655.2 nm、426.3 nm については透過率 5～10 %程度となっている。図 3.1.9(Ⅲ)のスキー

ムに対応した波長 689.4 nm、487.4 nm、393.8 nm のうち 689.4 nm 及び 487.4 nm では透過

率が大きくなっているが、波長 487.4 nm の遷移は吸収断面積が大きくスペクトル幅が広い

と予想されるため、波長制御用としては十分であると判断した。波長 689.4 nm については

フリンジ幅∆νが大きくなるため、レーザー共鳴イオン化スペクトルの測定時に高精度な波

長制御が必要となった場合に図 3.1.24 に示す仕様の凹面ミラーを使用することとした。こ

のミラーはシグマ光機株式会社製で、反射率は波長 689.4 nm で 99.5±0.1 %、波長 487.4 

nm で 90～95 %となっている。曲率半径 r = 500 mm であるため、使用する際は共焦点型エ

タロンのミラー間距離を L = 500 mm に調整する必要がある。 

 

   (3) レーザー共鳴イオン化光学系の構築 

    本研究では 90Sr 標準試料を扱うため、図 3.1.9(I)～(Ⅲ)のスキームを用いたレーザー共

鳴イオン化光学系を東京大学大学院工学系研究科原子力専攻（以下、「東京大学原子力専攻」

と記載する。）の管理区域内実験室で構築した。図 3.1.25 に光学系の詳細を示す。半導体

レーザー①～⑦の中で、ECDL③、④、⑤、⑥が本研究で製作した ECDL である。ECDL①＋DL

⑦がスキーム(I)、ECDL①～③がスキーム(Ⅱ)、ECDL④～⑥がスキーム(Ⅲ)に対応する。フ

リップマウントにミラーを取り付けることで、波長の近い ECDL①と⑤、ECDL②と④、ECDL

③と⑥のいずれか一方を選択できるようになっており、戻り光から ECDL を守るアイソレー

タ、λ/2 波長板及び下流側に配置した光学部品を両方の ECDL で兼用する構成となってい

る。DL⑦については、2 枚目のミラーを反射させて偏光ビームスプリッタ（PBS）により ECDL

①と空間的に重ねて真空チェンバーに導入することで、スキーム(I)を用いたレーザー共鳴

イオン化測定を行う。 

    ECDL①～⑥各々の出力の一部は円形ウェッジプリズムを用いて表面及び裏面での反射光

を波長計 WS-7 及び共焦点型エタロンに導入する。波長計表示値をもとに各 ECDL のピエゾ

素子に印加する電圧により ECDL 波長が共鳴波長付近となるよう微調整し、共焦点型エタロ

ンを用いて波長を制御する。ここで、共焦点型エタロンの熱膨張による共振器長（ミラー

間距離：L）の変化を考慮し、高安定ヘリウム・ネオン（HeNe）レーザーの透過光フリンジ

のピーク位置を基準として 3 本の ECDL（①～③又は④～⑥）の波長を同時に制御すること

とした。 

円形ウェッジプリズムを透過したメインのレーザー光は焦点距離 f = 200 mm のレンズ

を通して真空チェンバーに集光照射される。スキーム(I)を用いたレーザー共鳴イオン化測

定では、上述のとおり ECDL①及び DL⑦を PBS で空間的に重ねたのち、同じ方向から真空
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チェンバーに導入する。スキーム(Ⅱ)及び(Ⅲ)については、1 段目と 2 段目（ECDL①と②、

又は ECDL④と⑤）をダイクロイックミラーで空間的に重ねて同じ方向から真空チェンバー

に導入し、3 段目（ECDL③又は⑥）はフリップマウントに取り付けたミラーにより導入方向

を 1、2 段目と同じ、又は反対側のいずれかを選択できるようになっている。3 段目の導入

方向が同じ場合は容易に 1、2 段目と空間的に重ねることができる一方で、導入方向が反対

側の場合は Sr 原子の残留ドップラーの影響が小さくなるため、3 段目の波長スキャンによ

り得られるレーザー共鳴イオン化スペクトルの幅が狭くなり、ピークが高くなる。本研究

では、3 段目を反対側から導入することとした。 

ECDL①～⑥の偏光について、本研究ではいずれも直線偏光（1、3 段目が紙面に垂直で、

2 段目が紙面に平行）となるよう調整したが、λ/4 波長板により円偏光での測定も可能で

ある。また、遷移断面積が大きいスキーム(Ⅱ)の 1、2 段目（波長 460.9 nm、655.2 nm）に

ついては、過度なレーザー出力によるスペクトル幅の拡がり（パワー拡がり）を抑制する

ため、ND フィルターを用いて真空チェンバーに導入するレーザー出力を 1 段目は 0.2～0.3 

mW 程度に、2 段目は 1.0 mW 程度に調整した。 

真空チェンバー内のイオン加速領域（図 3.1.26）で、Sr 原子蒸気はスキーム(I)～(Ⅲ)

のいずれかによりレーザー共鳴イオン化される。ここで、スキーム(Ⅱ)及び(Ⅲ)の場合は

3 段目の ECDL により Sr 原子はイオン化ポテンシャルよりエネルギーレベルの高いリュー

ドベリ準位に遷移し、自動電離する。一般的に、リュードベリ準位は電場の影響を受けて

容易にエネルギーレベルがシフト（DC シュタルクシフト）することが知られている。本研

究で用いるリュードベリ準位（4d(2D3/2)系列の有効主量子数 neff：～39）については、シフ

トする周波数方向が低周波数側であり、DC シュタルクシフトの影響を抑えるためにはイオ

ン化領域の電場を 0.1 V/cm 程度以下に調整する必要がある[12]。そこで、SIMION ソフト

ウエア[13]によるシミュレーション及び測定データをもとに、イオン加速領域を構成する

2 枚の平行平板電極の印加電圧を(Deflector、Extraction) = (20.0 V、22.00 V)と設定し

た。但し、Sr 原子蒸気のプロファイルによってはイオン化位置がずれることがあるため、

スキーム(Ⅱ)又は(Ⅲ)を用いたレーザー共鳴イオン化スペクトルの測定では、測定の都度

3段目共鳴周波数が最も高くなるように Extraction 電極の印加電圧を最適化することとし

た。イオン加速領域で生成・加速された Sr+イオンは、四重極質量フィルターで質量分離さ

れたのちに MCP で検出される。得られたイオン信号をプリアンプで 10 倍に増幅し、フォト

ンカウンタで計測したSr+イオンのカウントレートを専用PCのLabVIEWで表示・記録する。

管理区域内実験室で構築したレーザー共鳴イオン化光学系及び真空チェンバーの写真を図

3.1.27 及び図 3.1.28 に示す。 

東京大学原子力専攻の管理区域内実験室で構築したセットアップとは別に、概念図を図

3.1.29に示したセットアップを連携先である日本原子力研究開発機構の原子力科学研究所

ウラン濃縮研究棟にて構築した。図 3.1.25 と同様な構成であり、主に Sr 安定同位体試料

を用いたスキーム(Ⅲ)によるレーザー共鳴イオン化測定に使用した[14]。レーザーは 3 本

ともに Littrow 型 ECDL であり、1 段目及び 3 段目のレーザー出力は最大出力 12 mW 及び 4 

mW 程度である。2 段目については、遷移断面積が大きくパワー拡がりを抑制するため 0.1 

mW 程度に調整した。図 3.1.25 との違いは、質量分析及びイオン検出に Hiden Analytical

社の四重極質量分析計（QMS：Quadrupole Mass Spectrometer）を使用している点である。

この QMS はイオン加速領域の電場が十分小さくなるよう設計されており、DC シュタルクシ

フトの影響はほぼ無視できる。 
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   (4) レーザー共鳴イオン化スペクトルの測定 

    図 3.1.25 及び図 3.1.29 のセットアップを用いて、Sr 安定同位体試料の加熱により生成

した Sr 原子蒸気に対して、図 3.1.9 のスキーム(I)～(Ⅲ)によるレーザー共鳴イオン化ス

ペクトルを測定した。各セットアップで使用した試料の詳細は、下記のとおりである。 

 

＊図 3.1.25 セットアップ（管理区域内実験室、スキーム(I)、(Ⅱ)） 

仕様：林純薬工業株式会社製ストロンチウム標準液 I2-13-2 

組成：塩化ストロンチウム（0.18 %）、塩化水素（3.6 %） → Sr 濃度 1000 ppm 

使用量：2 枚のチタンフォイルに各 200 µL で計 400 µL 

 

＊図 3.1.29 セットアップ（連携先のウラン濃縮研究棟、スキーム(Ⅲ)） 

下記の試薬 1 と試薬 2を 1 枚のチタンフォイルに各 50 µL 塗布した。 

（試薬 1） 

仕様：富士フイルム和光純薬社製、ストロンチウム標準液 199-13871 

組成：炭酸ストロンチウム（Sr 重量で 0.1 %）、硝酸（0.63 %）→Sr 濃度 1000 ppm 

（試薬 2） 

仕様：84Sr が濃縮された炭酸ストロンチウム粉末（ISOFLEX USA 社製）の硝酸溶液 

（Sr 濃度 1000 ppm となるよう硝酸の量を調整） 

同位体組成：84Sr（68.7 %）、86Sr（6.72 %）、87Sr（2.04 %）、88Sr（22.54 %） 

 

まず、図3.1.25のセットアップを用いて図3.1.9のスキーム(I)及び(Ⅱ)によるレーザー

共鳴イオン化スペクトルを測定した。スキーム(I)で、1 段目（波長 460.9 nm）の波長ス

キャンによる周波数スペクトルの測定結果を図 3.1.30 に示す。スキャン幅は 1 GHz であ

り、四重極質量フィルターの設定により 84Sr+、86Sr+、88Sr+イオンのみを透過させて検出し

た結果を赤、緑、青で表している。ピーク信号量を比較するため、84Sr+及び 86Sr+イオンに

ついては 88Sr を基準とした天然存在度の比の逆数を縦軸の測定値にかけて表示した。黒線

は、各同位体の測定結果に対して Voigt 関数でフィッティングした結果を表している。ピー

ク信号量の表示値は 84Sr+、86Sr+、88Sr+イオンでほぼ同様であり、これは試料中の Sr 同位体

比が天然存在度を反映していることを意味している。Voigt 関数によるフィッティングで

求めた各同位体のピーク周波数をもとに、88Sr を基準としたピーク周波数の差すなわち波

長 460.9 nm の遷移における同位体シフト IS460.9 nm(A-88)（A：84、86）を評価した結果は下

記のとおりである。誤差は統計誤差のみ考慮しているが、他に波長制御等に起因する系統

誤差が 1～2 %程度含まれていると考えられる。これらの測定値は、文献値と矛盾の無い結

果となっている[15][16]。 

 

IS460.9 nm(84-88) = －269.3±0.4 MHz、 IS460.9 nm(86-88) = －124.1±0.1 MHz 

 

    スキーム(I)で、ECDL①及び DL⑦に加えて ECDL②を導入した。2 段目（波長 655.2 nm）

の波長スキャンによる周波数スペクトルの測定結果を図 3.1.31 に示す。1 段目の波長は予

め各同位体の共鳴波長に調整した。2 段目が共鳴波長である場合、スキーム(Ⅱ)の遷移が競

合するためスキーム(I)のイオン信号量は低下する。スキャン幅は 1.5 GHz であり、縦軸の

表示及び黒線は上述の 1 段目と同様である。各同位体のピーク周波数の差から評価した波

長 655.2 nm の遷移における同位体シフト IS655.2 nm(A-88)は下記のとおりである。誤差は
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統計誤差のみとなっているが、2 段目についても他に波長制御等に起因する系統誤差が 1～

2 %程度含まれていると考えられる。これらの測定値は、過去の報告例と矛盾の無い結果と

なっている[17]。 

 

IS655.2 nm(84-88) = －802.6±2.4 MHz、 IS655.2 nm(86-88) = －385.0±0.6 MHz 

 

    なお、2 段目の同位体シフト測定にスキーム(Ⅱ)を利用しなかった理由は、図 3.1.32 に

示す近共鳴遷移による系統誤差が生じるためである。近共鳴遷移は、共鳴波長が未知の状

態で 2 本（図 3.1.32 では、波長 655.2 nm 及び 426.3 nm）のレーザー波長を調整した際に、

各々の波長は共鳴波長から周波数単位で∆νだけ符号が互いに逆向きにずれているが、両方

の光子エネルギーの和（すなわちレーザー周波数の和）は∆νのずれが相殺されて各々が共

鳴波長の場合と一致するケースを指す。3 段目の同位体シフトが測定されていない状態で 2

段目の同位体シフトを測定すると、周波数のずれ∆νが系統誤差要因となる。 

DL⑦をカットし、ECDL③を導入してスキーム(Ⅱ)に切り替えた。3 段目（波長 426.3 nm）

の波長スキャンによる周波数スペクトルの測定結果を図 3.1.33 に示す。1、2 段目の波長

は予め各同位体の共鳴波長に調整した。スキャン幅は 1 GHz であり、縦軸の表示及び黒線

は 1、2 段目と同様である。各同位体のピーク周波数の差から評価した波長 426.3 nm の遷

移における同位体シフト IS426.3 nm(A-88)は下記のとおりである。誤差は統計誤差のみであ

るが、3 段目についても他に波長制御等に起因する系統誤差が 1～2 %程度含まれていると

考えられる。これらの測定値は、過去の報告例と矛盾の無い結果となっている[17]。 

 

IS426.3 nm(84-88) = －576.6±0.3 MHz、 IS426.3 nm(86-88) = －279.9±0.1 MHz 

 

    次に、図 3.1.29 のセットアップを用いて図 3.1.9 のスキーム(Ⅲ)によるレーザー共鳴イ

オン化スペクトルを測定した。スキーム(Ⅲ)については、1 段目（波長 689.4 nm）の遷移

が異重項間遷移でスペクトル幅が狭いことから、1 段目と 2 段目（波長 487.4 nm）におい

て近共鳴遷移による系統誤差は十分に小さいと考えられる。一方で、2 段目は遷移断面積が

大きく、2 段目と 3 段目（波長 393.8 nm）では近共鳴遷移の影響が無視できない。したがっ

て、スキーム(Ⅲ)については、2 段目→3 段目→1 段目の順番で周波数スペクトル及び同位

体シフトの測定を行った。 

    2 段目の測定では 3 段目をカットし、2本のレーザーで 689.4 nm－487.4 nm－689.4 nm

のスキームを利用した。最後の 689.4 nm により Sr 原子は 4d6p 3P◦1のブロードな準位に遷

移してイオン化するため[4]、当該遷移は共鳴遷移ではなく 1 段目の ECDL を使用できる。

1 段目の波長については、文献[18]を参考にして予め各同位体の共鳴波長に調整した。2 段

目の波長スキャンによる周波数スペクトルの測定結果を図 3.1.34 に示す。スキャン幅は 1 

GHz であり、黒点で示したデータを Voigt 関数によるフィッティング（赤線）に使用した。

各同位体のピーク周波数の差から評価した波長 487.4 nm の遷移における同位体シフト

IS487.4 nm(A-88)は統計誤差を含めて下記のとおりである[14]。波長制御に起因する系統誤差

は数 MHz 程度と考えられる。 

 

IS487.4 nm(84-88) = －97.0±0.6 MHz、 IS487.4 nm(86-88) = －50.0±1.1 MHz 
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    波長 393.8 nm ECDL を導入し、スキーム(Ⅲ)に切り替えた。3 段目の波長スキャンによ

る周波数スペクトルの測定結果を図 3.1.35 に示す。スキャン幅は 1 GHz であり、1、2 段

目の波長は予め各同位体の共鳴波長に調整した。各同位体のピーク周波数の差から評価し

た波長 393.8 nm の遷移における同位体シフト IS393.8 nm(A-88)は統計誤差を含めて下記のと

おりである[14]。波長制御に起因する系統誤差は2段目と同様に数MHz程度と考えられる。 

 

IS393.8 nm(84-88) = －1201.6±0.1 MHz、 IS393.8 nm(86-88) = －576.7±0.2 MHz 

 

    3段目の周波数スペクトルでは共鳴波長から離れた周波数領域でも一定のSr+イオン信号

量が観測されているが、これは上述の 689.4 nm－487.4 nm－689.4 nm スキームによるもの

である。 

    スキーム(Ⅲ)の状態で、1 段目の波長スキャンによる周波数スペクトルの測定結果を図

3.1.36 に示す。スキャン幅は 1 GHz であり、2、3 段目の波長は予め各同位体の共鳴波長に

調整した。各同位体のピーク周波数の差から評価した波長 689.4 nm の遷移における同位体

シフト IS689.4 nm(A-88)は統計誤差を含めて下記のとおりである。波長制御に起因する系統

誤差は 2、3段目と同様に数 MHz 程度と考えられる。これらの測定値は、文献値と矛盾の無

い結果となっている[18]。 

 

IS689.4 nm(84-88) = －352.9±0.2 MHz、 IS689.4 nm(86-88) = －164.2±0.2 MHz 

 

最後に、図 3.1.25 のセットアップを用いて、90Sr 含有試料の加熱により生成した Sr 原

子蒸気に対して、図 3.1.9 のスキーム(Ⅱ)によるレーザー共鳴イオン化スペクトルを測定

した。試料の詳細は後述の 3.3.2 項に記載のとおりであり、ここではこの試料を 90Sr 標準

試料とした。1 段目（波長 460.9 nm）については、90Sr の同位体シフト IS460.9 nm(90-88) = 

－206.2±2.4 MHz が報告されている[15]。しかし、2 段目（波長 655.2 nm）及び 3段目

（波長 426.3 nm）については報告されていないため、図 3.1.32 に示した近共鳴遷移に注

意して 2 段目の遷移における同位体シフト IS655.2 nm(90-88)を測定した。 

IS655.2 nm(90-88)の測定方法として、図 3.1.31 のようにスキーム(I)における Sr+信号量の

低下を観測する方法は高感度な測定が難しいため、ここではスキーム(Ⅱ)における 3 段目

の波長を調整し、有効主量子数 neff：～39 ではなく比較的ブロードな準位である neff：～37

のリュードベリ準位に遷移させることで、近共鳴遷移の影響を抑えて高感度に同位体シフ

トを測定することとした。また、88Sr と 90Sr は同位体存在度が大きく異なるため、天然存

在度の最も小さい安定同位体 84Sr に対する 90Sr の同位体シフト IS655.2 nm(90-84)を測定し

た。2 段目の波長スキャンによる周波数スペクトルの測定結果を図 3.1.37 に示す。1 段目

の波長は、文献[15]を参考にして予め各同位体（84Sr 及び 90Sr）の共鳴波長に調整した。3

段目の波長については、有効主量子数 neff：～37 及び 39 のリュードベリ準位で同位体シフ

トに大きな違いは無いと考えて、3.1.2 項で述べる有効主量子数 neff：～39 のリュードベリ

準位に対する King plot による評価値をもとに 84Sr に対する 90Sr の波長を周波数単位で

+900 MHz と設定した。有効主量子数 neff：～37 の準位はブロードであるため、3 段目の周

波数が 100 MHz 程度ずれても 2 段目の同位体シフト測定に与える影響は軽微である。図

3.1.37 でスキャン幅は 2 GHz であり、縦軸は見やすさを考慮して 84Sr+イオンのカウント

レートを 1/15 倍にして表示している。各同位体のピーク周波数の差から評価した波長

655.2 nm の遷移における同位体シフト IS655.2 nm(90-84)は下記のとおりである。誤差は統計
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誤差のみとなっているが、波長制御等に起因する系統誤差が 10 MHz 程度含まれていると考

えられる。 

 

IS655.2 nm(90-84) = 804.1±1.3 MHz 

 
90Sr 標準試料を用いて 3 段目の遷移における同位体シフト IS426.3 nm(90-84)を測定しよう

としたところ、試料の加熱温度の上昇に伴い 3 段目の共鳴周波数が低周波数側にシフトす

る現象が観測された。原因として、炭素るつぼからの熱電子による電場の乱れに起因した

DC シュタルクシフトが考えられるが、詳細については別途考察が必要である。 

以上から、3.1.3 項では 90Sr の同位体シフトとして、スキーム(Ⅱ)及び(Ⅲ)の 1 段目（波

長 460.9 nm 及び 689.4 nm）については文献値を使用し、スキーム(Ⅱ)の 2 段目（波長 655.2 

nm）については本項の測定値を使用し、他の遷移（波長 426.3 nm、487.4 nm、393.8 nm）

については安定同位体の同位体シフトを用いた King plot による評価値を使用して 90Sr の

同位体シフトを算出する。これらの値を用いて、図 3.1.9 のスキーム(Ⅱ)及び(Ⅲ)各々に

おいて Sr 安定同位体 84Sr、86Sr、88Sr に対する 90Sr の光学的同位体選択性を評価する。 

 

3.1.3 同位体選択性の評価【令和元年度－令和 2 年度】 

図 3.1.9 のスキーム(Ⅱ)及び(Ⅲ)における各遷移（波長λ）の同位体シフト ISλ(A-88)と

して、3.1.2 項の同位体シフト測定値及び文献値[15][17][18]の中から最も信頼度の高い（統

計及び系統誤差の小さい）ものを選び、下記のとおり整理した。 

   ＊スキーム(Ⅱ)1 段目（波長 460.9 nm）：文献[15] 

IS460.9 nm(84-88) = －270.6 MHz、 IS460.9 nm(86-88) = －124.5 MHz、  

IS460.9 nm(90-88) = －206.2 MHz 

    

＊スキーム(Ⅱ)2 段目（波長 655.2 nm）：文献[17]及び 3.1.2 項測定値 

IS655.2 nm(84-88) = －807 MHz、 IS655.2 nm(86-88) = －387 MHz、  

IS655.2 nm(90-84) = 804.1 MHz より IS655.2 nm(90-88) = －2.9 MHz 

 

＊スキーム(Ⅱ)3 段目（波長 426.3 nm）：文献[17] 

IS426.3 nm(84-88) = －579 MHz、 IS426.3 nm(86-88) = －283 MHz、  

IS426.3 nm(90-88)は、後述の King plot により評価 

 

＊スキーム(Ⅲ)1 段目（波長 689.4 nm）：文献[18] 

IS689.4 nm(84-88) = －352.6 MHz、 IS689.4 nm(86-88) = －164.9 MHz、  

IS689.4 nm(90-88) = －187.4 MHz 

 

＊スキーム(Ⅲ)2 段目（波長 487.4 nm）：3.1.2 項測定値 

IS487.4 nm(84-88) = －97.0 MHz、 IS487.4 nm(86-88) = －50.0 MHz、  

IS487.4 nm(90-88)は、後述の King plot により評価 

 

＊スキーム(Ⅲ)3 段目（波長 393.8 nm）：3.1.2 項測定値 

IS393.8 nm(84-88) = －1201.6 MHz、 IS393.8 nm(86-88) = －576.7 MHz、  

IS393.8 nm(90-88)は、後述の King plot により評価
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スキーム(Ⅱ)の 3 段目及びスキーム(Ⅲ)の 2、3 段目における同位体シフト ISλ(90-88)は

後述のKing plotを用いた解析手法により評価し、各遷移のスペクトル形状からスキーム(Ⅱ)

及び(Ⅲ)における 90Sr の光学的同位体選択性を評価した。 

 

(1) King plot を用いた 90Sr 同位体シフトの評価 

一般的に、遷移 k = i, j における同位体 A’に対する同位体 A の同位体シフトδνk
A,A´

は式(3.1.18)のとおり mass shift と field shift の和で表される。 

 

                    式(3.1.18) 

 

ここで、Mk及び Fkは mass shift 及び field shift に関する定数である。式(3.1.19)のと

おり修正同位体シフトδνk
A,A´(mod)を定義してλA,A´を消去すると、式(3.1.20)が得られる。 

 

                   式(3.1.19) 

                 式(3.1.20) 

 

式(3.1.20)は、異なる遷移(i, j)に対して修正同位体シフト(δνi
A,A´(mod), δνj

A,A´(mod))

を同位体 A毎に XY 平面上にプロットすると、これらはある直線上に乗ることを意味してい

る。遷移 i として 90Sr 及び Sr 安定同位体の同位体シフトの文献値が報告されている遷移

をとると、Sr 安定同位体の同位体シフトのみが得られている遷移 j について 90Sr の同位体

シフトを評価することができる。 

スキーム(Ⅱ)の 3 段目及びスキーム(Ⅲ)の 2、3 段目における 88Sr に対する 90Sr の同位

体シフト ISλ(90-88)を King plot により評価した。また、King plot の評価精度を大まか

に把握するため、スキーム(Ⅱ)の 2 段目についても同様に同位体シフト IS655.2 nm(90-88)を

King plot により評価した。遷移 iとして波長 293.3 nm の遷移[19]をとり、遷移 jに 4 本

の遷移（波長 655.2 nm、426.3 nm、487.4 nm、393.8 nm）各々をとって 84Sr 及び 86Sr 修正

同位体シフトのデータ点を通る直線を引いたのち、波長 293.3 nm の遷移における 90Sr 修

正同位体シフトから 4 本の遷移各々の 90Sr 修正同位体シフトを求めて、90Sr 同位体シフト

ISλ(90-88)を計算した。図 3.1.38 に King plot の評価結果を示す。4 本の遷移各々におけ

る 90Sr 同位体シフト ISλ(90-88)の評価値は下記のとおりである。 

 

IS655.2 nm(90-88) = 60.5 MHz、 IS426.3 nm(90-88) = 279.4 MHz、 

IS487.4 nm(90-88) = 158.6 MHz、 IS393.8 nm(90-88) = 111.5 MHz 

 

    スキーム(Ⅱ)の 2 段目について、上述の文献及び測定値から評価した値（－2.9 MHz）と

比較して 63.4 MHz の違いが生じているが、これは図 3.1.38 の King plot において近い 2

点（84Sr 及び 86Sr）から外挿で遠い点（90Sr）を予測するために誤差が大きくなることが原

因である。90Sr のデータ点が安定同位体 84Sr、86Sr のデータ点から離れる理由として、安定

同位体 88Sr の中性子数 N = 50 が魔法数であるために 88Sr を境にして平均二乗荷電半径δ

<r2>が大きく変化することが挙げられ、これはクリプトン（Kr）、ルビジウム（Rb）、イット

リウム（Y）、ジルコニウム（Zr）、モリブデン（Mo）等の原子番号が近い他の元素でも観測
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されている[20][21]。以上から、King plot による同位体シフト ISλ(90-88)の評価精度は

101～102 MHz 程度と考えられる。 

 

(2) 光学的同位体選択性の評価 

スキーム(Ⅱ)及び(Ⅲ)の各遷移について、上述の同位体シフトを用いて Sr 安定同位体

（84Sr、86Sr、88Sr）に対する 90Sr の光学的同位体選択性を評価した。波長 689.4 nm の周波

数スペクトルを例にとり、光学的同位体選択性の評価方法について説明したものを図

3.1.39 に示す。ここでは、周波数スペクトルの形状（Voigt 関数のガウス成分及びローレ

ンツ成分）が同位体により変わらないと仮定し、主要な安定同位体 88Sr のスペクトル測定

データを使用した。各遷移について光学的同位体選択性は、共鳴波長（共鳴周波数）にお

ける 88Sr 信号量と同位体シフト ISλ(90-A)離れた周波数での 88Sr 信号量の比で求められる

（A = 84、86、88）。k 段目（k = 1、2、3）の遷移における同位体 A に対する 90Sr の光学

的同位体選択性を Sk(A,90)と表記すると、スキーム(Ⅱ)又はスキーム(Ⅲ)についてのトー

タルの光学的同位体選択性 Stot(A,90)は式(3.1.21)で表される。 

 

             式(3.1.21) 

 

ここで、NA(A)は同位体 A の天然存在度である。 

 スキーム(Ⅱ)及び(Ⅲ)について、同位体 A 毎に評価した各遷移及びトータルの光学的同

位体選択性を表 3.1.1 及び表 3.1.2 に示す。スキーム(Ⅱ)については図 3.1.25 のセット

アップで得られた測定データを使用しており、イオン化効率を優先したため多少パワー拡

がりによる同位体選択性の低下が生じていると考えられる。88Sr に対する 90Sr の光学的同

位体選択性は高々102～103 程度であるが、この値はレーザー出力及び試料加熱温度を調整

して周波数スペクトル幅を狭くすることで 1～2 桁程度の改善が見込まれる。一方で、図

3.1.29 のセットアップで測定したスキーム(Ⅲ)については、同位体により 104～109程度の

高い選択性が得られた。これは主に 1 段目が異重項間遷移でスペクトル幅が狭い（但し遷

移効率は低い）ことに起因する。86Sr については 86Sr に対する 90Sr の同位体シフトが IS689.4 

nm(90-86) = －22.5 MHz と小さいため 1 段目の選択性は低くなっている。3 段目は同位体

シフトが大きいにも拘らず選択性は 10 程度となっているが、これは上述の 689.4 nm－

487.4 nm－689.4 nm スキームにより 4d6p 3P◦1のブロードな準位に遷移してイオン化され

た成分が一定量存在するためである。この影響については、1 段目の励起準位の寿命が 21 

µs と長いために波長 689.4 nm ECDL の照射位置を 5 mm 程度ずらすことで大きく低減でき

ると考えられる[22]。 

 スキーム(Ⅱ)及び(Ⅲ)の相対的なイオン化効率（すなわち相対的な検出効率）は、図

3.1.25 のセットアップで得られた測定データをもとに、スキーム(Ⅱ)を 1 としてスキーム

(Ⅲ)を 1/200 程度と評価した。両者の大きな違いは 1 段目の遷移効率にあり、波長 689.4 

nm ECDL のレーザー出力をテーパーアンプ等で 0.1～1 W 程度まで増幅することで、スキー

ム(Ⅲ)について、高い同位体選択性を維持した状態でイオン化効率を 1～2 桁程度改善でき

ると考えられる[23]。なお、スキーム(Ⅱ)について 3 段目の励起準位を有効主量子数 neff：

～39 から neff：～37 のブロードなリュードベリ準位に変更すると、イオン化効率はスキー

ム(Ⅱ)の約 1/6 倍となった。 

以上から、本研究で構築したレーザー共鳴イオン化セットアップを用いて試料中の 90Sr

を分析する際に、試料中の Sr 濃度及び 90Sr 同位体存在度を念頭に置いて、以下のとおり測
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定に使用する共鳴イオン化スキームを選定した。但し、本研究では 90Sr の取扱量が限られ

ていることから、90Sr 含有試料を用いた測定では検出効率を優先して、スキーム(Ⅱ)を使

用することとした。 

 

＊安定同位体を含む Sr 濃度が低い試料の場合は、検出効率を優先してスキーム(Ⅱ): 

460.9 nm－655.2 nm－426.3 nm を使用する。 

＊Sr 濃度は高めであるが 90Sr 同位体存在度が低い試料の場合は、同位体選択性を優先し

てスキーム(Ⅲ): 689.4 nm－487.4 nm－393.8 nm を使用する。 

 

    なお、3.1.3 項は令和元年度～令和 2 年度に実施した内容を記載しており、令和 2 年度

の実施内容を要約すると下記①～④の 4 点となる。 

 

    ①図 3.1.9 のスキーム(Ⅱ)2 段目（波長 655.2 nm）の同位体シフト IS655.2 nm(90-88)とし

て、King plot による評価ではなく、3.1.2 項測定値を使用した。 

 

    ②(1)King plot を用いた 90Sr 同位体シフトの評価で、IS655.2 nm(90-88)について King plot

による評価値（60.5 MHz）と 3.1.2 項測定値から評価した値（－2.9 MHz）を比較した。

両者に 63.4 MHz の違いが生じているが、これは平均二乗荷電半径δ<r2>の変化に関係

しており、King plot による同位体シフト ISλ(90-88)の評価精度は 101～102 MHz 程度

と考えられる。 

 

    ③(2)光学的同位体選択性の評価で、測定データをもとにスキーム(Ⅱ)の各遷移及びトー

タルの光学的同位体選択性を再評価した（表 3.1.1）。 

 

    ④スキーム(Ⅱ)及び(Ⅲ)の光学的同位体選択性及び相対的なイオン化効率から、試料中

の Sr 濃度及び 90Sr 同位体存在度を念頭に置いて、以下のとおり測定に使用する共鳴

イオン化スキームを選定した。 

 

＊安定同位体を含む Sr 濃度が低い試料の場合は、検出効率を優先してスキーム(Ⅱ): 

460.9 nm－655.2 nm－426.3 nm を使用する。 

 

＊Sr 濃度は高めであるが 90Sr 同位体存在度が低い試料の場合は、同位体選択性を優先

してスキーム(Ⅲ): 689.4 nm－487.4 nm－393.8 nm を使用する。 
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表 3.1.1 Sr 安定同位体に対する 90Sr の光学的同位体選択性（スキーム(Ⅱ)） 

 

 

 

 

表 3.1.2 Sr 安定同位体に対する 90Sr の光学的同位体選択性（スキーム(Ⅲ)） 

 

 

 

 

 

84Sr 0.56 1.53813 54.7396 457.072 6.87.E+06
86Sr 9.86 1.90687 13.0199 194.198 4.89.E+04
88Sr 82.58 8.05855 1.00054 45.1761 4.41.E+02

同位体 存在度 460.9 nm 655.2 nm 426.3 nm 90Sr 選択性

84Sr 0.56 10789.5 290.139 14.3995 8.05.E+09
86Sr 9.86 2.80398 192.449 14.3347 7.85.E+04
88Sr 82.58 13971.9 110.231 11.6445 2.17.E+07

同位体 存在度 689.4 nm 487.4 nm 393.8 nm 90Sr 選択性
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図 3.1.1 レーザー共鳴イオン化質量分析装置の概念図 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.2 日本アイソトープ協会の 90Sr 放射能標準溶液 SR005（左）と 

溶液全量の保管に使用した二重容器（右） 
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図 3.1.3 90Sr 標準試料の準備に用いるチタンフォイルの寸法（単位：mm） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.4 作製した 6 枚のチタンフォイル（手前は炭素るつぼ） 
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図 3.1.5 フード内作業用に準備した工具等一覧（二重容器及びチャック付ポリ袋は除く） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.6 フード手前側に準備した物品等一覧
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図 3.1.7 90Sr 放射能標準溶液を塗布している時の様子 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.8 チタンフォイル 2 枚を炭素るつぼ内に挿入
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図 3.1.9 本研究における Sr 原子の共鳴イオン化スキーム[8] 

（出典：National Institute of Standards and Technology, Atomic Spectra Database） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.10 Littrow 型 ECDL の構造
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図 3.1.11 干渉フィルター型 ECDL の構造 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.12 回折格子（上）及び部分反射ミラー（下）における 

角度ずれαと並進ずれδの影響 

 

 

 

 

 

 

JAEA-Review 2022-014

- 57 -



 

3.1-26 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.13 波長 689.4 nm 干渉フィルター型 ECDL の写真 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.14 波長 426.3 nm Littrow 型 ECDL の写真
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図 3.1.15 波長 487.4 nm Littrow 型 ECDL の写真 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.16 波長 393.8 nm Littrow 型 ECDL の写真 
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図 3.1.17 波長 689.4 nm 干渉フィルター型 ECDL に使用したサーミスタの仕様 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.18 共焦点型エタロンの概要 
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図 3.1.19 共焦点型エタロンを用いた透過光フリンジ（赤線）の観測例 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.20 共焦点型エタロンのフィネスを低下させる有限のビーム径（2 h） 

及びミラー間距離 L のずれ（ε = L - r） 
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図 3.1.21 透過光フリンジを用いた波長制御の原理 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.22 共焦点型エタロンに使用されている凹面ミラーの仕様 

％ 

nm
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図 3.1.23 本研究用に準備した共焦点型エタロン 

 

 

 

図 3.1.24 波長 689.4 nm ECDL の高精度な波長制御に使用する凹面ミラーの仕様 
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図 3.1.25 東京大学原子力専攻の管理区域内実験室で構築したレーザー共鳴イオン化光学系 
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図 3.1.26 イオン加速領域の詳細 

 

 

 

 

 

図 3.1.27 レーザー共鳴イオン化光学系の写真 
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図 3.1.28 真空チェンバーの写真 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.29 連携先（日本原子力研究開発機構）の原子力科学研究所 

ウラン濃縮研究棟で構築したセットアップ概念図
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図 3.1.30 図 3.1.9 スキーム(I)における 1 段目周波数スペクトル 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.31 図 3.1.9 スキーム(I)を用いた 2 段目周波数スペクトル 
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図 3.1.32 図 3.1.9 スキーム(Ⅱ)における近共鳴遷移の影響 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.33 図 3.1.9 スキーム(Ⅱ)における 3段目周波数スペクトル
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図 3.1.34 図 3.1.9 スキーム(Ⅲ)における 2段目周波数スペクトル 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.35 図 3.1.9 スキーム(Ⅲ)における 3段目周波数スペクトル
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図 3.1.36 図 3.1.9 スキーム(Ⅲ)における 1段目周波数スペクトル 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.37 90Sr 含有試料を用いた 2段目（波長 655.2 nm）周波数スペクトル
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図 3.1.38 King plot を用いた 90Sr 同位体シフトの評価 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1.39 光学的同位体選択性の評価方法 
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3.2 化学処理法の確立（連携先：日本原子力研究開発機構）【平成 30 年度－令和 2 年度】 

3.2.1 共存元素の影響評価【平成 30 年度－令和元年度】 

化学形態の異なるストロンチウム標準液、及びストロンチウム標準液に海水又は海産生物

の実試料で想定される共存元素の試薬を準備した。また、実海水中の主要元素について濃度

を測定し、想定される共存元素の情報を得た。ストロンチウム化合物及び想定される共存元

素を添加して作製した各試料におけるレーザー共鳴イオン化測定結果（測定は東京大学が実

施）をもとに、ストロンチウム原子蒸気の生成における各成分の影響を評価し、最適なスト

ロンチウム化学形及びストロンチウム原子化に影響を与える共存元素を同定した。 

その結果、ストロンチウム化学形については、硝酸ベースの炭酸ストロンチウム及び塩酸

ベースの塩化ストロンチウムにおいて、測定結果に有意な差異が観測されなかったことから、

炭酸塩及び塩化物の化学形ともに測定に影響は無いと考えられた。共存元素については、試

料の加熱温度が低い条件ではアルカリ金属のナトリウム及びカリウムがストロンチウム原子

化に影響を与える可能性があることが分かった。一方で、試料の加熱温度が十分に高い条件

では共存元素による有意な信号量の低下は観測されず、影響が小さいと考えられた。 

 

  3.2.2 実試料に適した化学分離手法の検討【平成 30 年度－令和元年度】 

3.2.1 項で得られた他元素の影響を考慮し、海水試料又は海産生物の未処理の試料（生試

料）及び前処理済み試料（乾燥試料又は灰試料）に対して有機物分解、沈殿による濃縮分離、

及びストロンチウム樹脂等を用いた手法を検討し、ストロンチウム原子化に支障が無く迅速

性に優れた化学分離手法を検討した。 

 

(1) 標準液を用いたナトリウム及びカリウム除去手法の選定 

アルカリ金属（ナトリウム及びカリウム）を除去する前処理手法として、Eichrom 

Technologies 社製の Sr レジン、TrisKem International 社製 TK100 レジン、ジーエルサイ

エンス株式会社製 InertSep ME-2（キレート樹脂）を選択した。そこで、最初に標準液を用

いて、それぞれにおける除去率を確認し、適用可能性について検討した。 

①Sr レジン 

Sr レジンは、1 オクタノール中に 1.0 M に調製した 4,4‘（5’）-di-tbutylcyclohexano 

18-crown-6（crown ether）でできた抽出用レジンであり[24]、硝酸濃度の増加とともに

ストロンチウムは抽出され、硝酸濃度の低下とともに、分配係数値は減少する[25]。一

方、アルカリ金属のナトリウム及びカリウムについては、ストロンチウムに比べレジン

に対する親和性が低く[25]、分離が可能と考えられる。Chao Wu らが、海水試料を用いて

Sr レジンでストロンチウム、アルカリ金属及びアルカリ土類金属の分離を行った結果で

は、8 M 硝酸溶液でアルカリ金属及びアルカリ土類金属を除去し、0.05 M 硝酸溶液でス

トロンチウムの溶離を行い、その化学回収率は 109 %であった[26]。 

そこで本研究では、まず各標準液で Sr レジンを用いた、ナトリウム及びカリウムの分

離（除去）を検討した。検討には、8 M 硝酸溶液 20 mL にストロンチウム標準液（1000 

ppm、富士フイルム和光純薬株式会社）を 0.1 mL、ナトリウム標準液（1000 ppm、富士フ

イルム和光純薬株式会社）0.5 mL、カリウム標準液（1000 ppm、富士フイルム和光純薬

株式会社）1 mL 添加した試料溶液（以下、「模擬標準試料」と記載する。）を作製し、用

いた。Sr レジン(粒径：50～100 µm、2 mL カートリッジ)は、マニホールド（ジーエル
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サイエンス株式会社製）に設置し、ダイヤフラム真空ポンプで吸引しながら通液を行っ

た。 

図 3.2.1 に分析設備の設置状況を示す。Sr レジンは予め 8 M 硝酸 30 mL でコンディ

ショニングを実施し、試料溶液を通液後、8 M 硝酸 20 mL で洗浄したのち、純水 30 mL

でストロンチウムを溶離した（図 3.2.2）。溶離液について、ストロンチウム濃度は ICP-

MS（アジレント・テクノロジー株式会社製、Agilent 8800）で測定し、ナトリウム及び

カリウム濃度は、誘導結合プラズマ発光分光分析装置（ICP-AES）（Perkin Elmer, Inc.、 

Optima™ 8300）で測定を行った。それらの分析の結果、表 3.2.1 に示すように、ストロ

ンチウムの化学回収率は 103 %、カリウムの除去率は 99.1 %、ナトリウムの除去率は

99.6 %であった。 

 

②TK100 レジン 

TK100 レジンは、ストロンチウム、鉛、ビス（2-エチルヘキシル）リン酸（HDEHP）に

対する選択性の優れたクラウン・エーテルと液体陽イオン交換体で構成されている[27]。

硝酸濃度の増加とともにストロンチウムは抽出され、一方で塩酸濃度が約 2 M の時に分

配係数値が低くなる結果が報告されており[28]、カルシウム、カリウム、マグネシウム、

バリウム、鉛等のような様々な元素からストロンチウムが分離できる[29]。 

そこで、模擬標準試料を用いて、TK100 レジンを用いた、ナトリウム及びカリウムの分

離（除去）を検討した。TK100 レジン（粒径：100～150 µm、2 mL カートリッジ）は、図

3.2.1 のように設置して分析を行った。TK100 レジンは予め 8 M 硝酸 30 mL でコンディ

ショニングを実施し、試料溶液を通液後、8 M 硝酸 20 mL で洗浄したのち、2 M HCl 30 

mL でストロンチウムを溶離した（図 3.2.3）。溶離液について、Sr レジンと同様に測定を

行った結果、表 3.2.1 に示すようにストロンチウムの化学回収率は 10.5 %、カリウムの

除去率は 99.6 %、ナトリウムの除去率は 99.5 %であった。 

 

③InertSep ME-2 

InertSep ME-2 は、海水試料中の微量元素を濃縮するために開発されたキレート樹脂

固相であり、カルシウム及びマグネシウムを保持せずに、精製水の洗浄のみで脱塩が可

能である。ベースゲルはメタクリート、官能基はイミノニ酢酸基で構成されている[30]。

InertSep ME-2 を用いた元素の固相抽出挙動は、pH 範囲によって抽出挙動が異なってお

り[31]、[32]、ストロンチウムは中性からアルカリ性において抽出されることが報告さ

れている[32]。 

そこで、InertSep ME-2 を用いた、ナトリウム及びカリウムの分離（除去）を検討し

た。分析手順は、小池ら[31]の方法を参考にして実施した。InertSep ME-2（平均粒子径：

70 µm、2 mL カートリッジ）は、図 3.2.1 のように設置して分析を行った。まず、最適な

pH 領域の確認のために、純水 10 mL と 0.1 M 酢酸アンモニウム溶液 10 mL を加えた 20 

mL にストロンチウム標準液（1000 ppm、富士フイルム和光純薬株式会社）を 0.1 mL 加

えて、pH を 2～9 に調整した試料溶液を作製した。なお、pH の調整は、硝酸溶液及びア

ンモニア溶液を用いて行った。次に、InertSep ME-2 のコンディショニングとして、純水 

10 mL を 3 回通液し、その後 1 M 硝酸 5 mL を 3 回、純水 10 mL を 3 回で洗浄後、検討す

る pH に調整した 0.1 M 酢酸アンモニウム溶液（緩衝液）10 mL を 3 回通じた。作製した

試料溶液を InertSep ME-2 に通液し、その後純水 3 mL で洗浄後、3 M 硝酸 10 mL で溶離
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した。その結果、各 pH 溶液におけるストロンチウムの化学回収率は、図 3.2.4 に示すよ

うに酸性領域は低く、pH 5 以降から徐々に上昇し、pH 7 以降で約 100 %であった。そこ

で、本研究では、中性である pH７を用いて、ナトリウム及びカリウムの分離（除去）を

検討した。 

試料溶液は、純水 10 mL と 0.1 M 酢酸アンモニウム溶液 10 mL を加えた 20 mL にスト

ロンチウム標準液（1000 ppm、富士フイルム和光純薬株式会社）を 0.1 mL、ナトリウム

標準液（1000 ppm、富士フイルム和光純薬株式会社）0.5 mL、カリウム標準液（1000 ppm、

富士フイルム和光純薬株式会社）1 mL 添加して作製し、pH を 7 に調整した。調整した試

料溶液を予めコンディショニングしておいた InertSep ME-2 に通液して、その後純水 3 

mL で洗浄して、3 M 硝酸 10 mL で溶離した（図 3.2.5）。溶離液について、Sr レジンと

同様に測定を行った結果、表 3.2.1 に示すようにストロンチウムの化学回収率は 103 %、

カリウムの除去率は 99.9 %、ナトリウムの除去率は 99.9 %であった。 

 

①～③の結果から、アルカリ金属（ナトリウム及びカリウム）を除去する手法としては、

ストロンチウムの化学回収率及びナトリウム、カリウムの除去率ともに高い値が得られた、

①Sr レジン又は③InertSep ME-2 が適していると考えられる。しかし、InertSep ME-2 は、

Sr レジンに比べてコンディショニングが煩雑であり、pH 調整を行う必要があり時間を要す

る。そのため、より簡便で、迅速である（約 4 時間）Sr レジンを用いた化学分離を選定し

た。 

 

(2) 人工海水試料を用いた化学分離手法の検討 

(1)で選定した Sr レジンを用いて、人工海水試料中のナトリウム及びカリウムの除去率

の確認、ストロンチウムの化学回収率の確認を行った。なお、人工海水試料には、ナトリ

ウム、カリウムの他、アルカリ土類金属であるマグネシウム、カルシウムも多く含まれて

いる。そこで、それらの元素についても、除去率を確認した。 

人工海水試料は、ダイゴ人工海水 SP（富士フイルム和光純薬株式会社）36 g を超純水 1 

L に攪拌しながら溶解して作製した。そこから人工海水試料 20 mL を分取し、濃硝酸を加

えて、液性を 8 M 硝酸とした。予めコンディショニングした Sr レジンに試料を通液し、8 

M 硝酸 20 mL で洗浄したのち、純水 30 mL でストロンチウムを溶離した。ICP-AES で測定

を行い、それぞれの元素濃度を測定した。また、人工海水試料中の元素濃度も測定した。 

作製した人工海水試料中のストロンチウム、ナトリウム、カリウム、マグネシウム、カ

ルシウム濃度を表 3.2.2 に示す。なお、Sr レジンに通液した元素量は、それぞれストロン

チウムが 0.1 mg、ナトリウムが 181 mg、カリウムが 9 mg、マグネシウムが 22 mg、カルシ

ウムが 7 mg であった。Sr レジンを用いた化学分離後に得られたストロンチウム化学回収

率、及びその他元素の除去率を表 3.2.3 に示す。得られた結果からは、アルカリ金属及び

アルカリ土類金属が確実に除去されており、また、ストロンチウムの化学回収率もほぼ

100 %と溶離できていることが分かる。今回用いた化学処理は、供試量は 20 mL と少ないも

のの、従来の分析では必要となる海水試料の蒸発乾固や沈殿による濃縮、有機物分解等を

必要とせずに、ストロンチウム原子化に影響を及ぼす恐れのある元素だけを除去すること

ができる非常に迅速（約 5 時間）で容易な方法である。 
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(3) 未処理及び前処理済みの海藻試料を用いた化学分離手法の検討 

次に、2020 年 2 月 12 日に茨城県の久慈浜で採取された海藻（アラメ）試料から、未処理

の試料（生試料）と前処理済み試料（乾燥試料及び灰試料）を作製し、Sr レジンを用いた

化学分離手法の検討を行った。まず、採取されたアラメは、砂等が無くなるまでよく水で 

洗浄し、くきの部分を包丁で取り除いたのち、脱水機にかけて水気を切り、フードカッター

で裁断した。一部試料をペースト状になるまで十分にミキサーで攪拌して、生試料とした

（図 3.2.6(a)）。フードカッターで裁断した試料は、磁性皿に入れて大型乾燥器で 105 ℃、

約 5 日間乾燥させた。その際の乾分率は、14.31 %であった。試料を一部分取し、ミキサー

で十分攪拌して、乾燥試料とした（図 3.2.6(b)）。次に、大型電気炉に入れて、約 3 日かけ

て温度を 450 ℃まで上げたのち、約 2 日間おいて灰化させた。試料は同様にミキサーで攪

拌、均一化させ、灰試料とした（図 3.2.6(c)）。灰分率は、3.98 %であった。作製した生試

料、乾燥試料、灰試料を用いて、化学分析を行った。まず、それぞれの試料について、生試

料換算で 10 g となるように試料を分取して、500 mL のコニカルビーカーに入れて、8 M 硝

酸 20 mL を加えてサンドバス上で煮沸分解して蒸発乾固させ、再度 8 M 硝酸を加えて溶液

化した。従来の海藻試料のストロンチウム分析では、この工程を繰り返し実施し、試料中

の有機物を分解するが、本研究においては、溶液化された時点で終了とした。いずれの試

料も 1～2 回の処理で溶液化されたが、灰試料の溶液化が一番容易であり、また、生試料や

乾燥試料では、一部透明な浮遊物も見られた。浮遊物が発生した試料はろ過を行い、取り

除いた。 

溶液化した試料から一部（生試料換算で約 6.4 g）分取して、予めコンディショニングし

た Sr レジンに試料を通液し、8 M 硝酸 20 mL で洗浄したのち、純水 30 mL でストロンチウ

ムを溶離した。溶離液について、ICP-AES で測定を行い、それぞれの元素濃度を測定した。

溶液化した試料中の元素濃度も測定した。 

Sr レジンに通液した、生試料換算で約 6.4 g 中における元素量は、それぞれストロンチ

ウムが 0.5～0.6 mg、ナトリウムが 22～23 mg、カリウムが 63～100 mg、マグネシウムが 5

～6 mg、カルシウムが 7～8 mg であり、人工海水に比べてカリウム量が多く、ナトリウム、

マグネシウム量は少なかった。Sr レジンを用いた化学分離後に得られたストロンチウム化

学回収率、及びその他元素の除去率を表 3.2.3 に示す。得られた結果からは、アルカリ金

属及びアルカリ土類金属が確実に除去されていることが分かる。また、ストロンチウムの

化学回収率は、生試料、乾燥試料、灰試料の順に増加しており、灰試料では、88.2 %であっ

た。これは、おそらく試料中の有機物が影響していると考えられる。通常、乾燥試料及び

灰化試料を作製するのに要する時間は、生試料約10 kgを処理する場合にそれぞれ約5日、

約 10 日必要となる。そのため、分析の迅速性を考えると生試料での化学処理が適している

と考えられるが、一方で、海産生物の中でも有機物が多い、魚などの試料においては、海

藻に比べて回収率が悪くなることも想定される。本研究で行うストロンチウムの原子化で

は、チタンフォイルに分取・塗布する試料量が 0.2 mL と少量であることを考えると、必要

となる生試料は僅かで良いことから、乾燥、灰化に要する時間も 1 日～2 日程度に短縮す

ることができ、灰化試料を用いた試料の溶解、Sr レジンでの化学分離を行う方法（全工程

3 日～4 日程度）が非常に迅速で容易な方法であると考えられる。 
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  3.2.3 最適な化学処理方法の確立【令和 2 年度】 

   3.2.2 で実施した人工海水試料、海藻試料（灰試料、乾燥試料、生試料）の分析結果から、

今回検討した Sr レジンを用いた化学分離、海藻試料においては灰化したのちに硝酸を添加し

て加熱分解を行う前処理により、ストロンチウムの原子化に影響を与える可能性があるアル

カリ金属のナトリウム及びカリウムが十分除去できることが確認された。これらの結果から、

実試料から前処理及び化学分離によりレーザー共鳴イオン化で使用する分析試料とするまで

の一連の作業プロセスを確立した。また、分析にかかる時間は、海水試料で約 5 時間、海藻 

試料で 3 日～4 日と想定され、従来のストロンチウム分析に比べて迅速性に優れた手法と言

える。 
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表 3.2.1 各化学分離手法における Sr 化学回収率と Na 及び K除去率 

 

 
 

 

 

 

 

表 3.2.2 作製した人工海水試料中元素濃度 

 

 
 

 

 

 

 

表 3.2.3 人工海水試料及び海藻試料の化学分離後における Sr 化学回収率及びアルカリ金属、 

アルカリ土類金属の除去率 
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図 3.2.1 Sr レジン、TK100 レジン、InertSep ME-2 を用いた化学分析 

（写真は、InertSep ME-2 を設置している） 

 

 

 

 

 

 
図 3.2.2 Sr レジンを用いた化学分析手順 

 

 

 

 

↑マニホールド 
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図 3.2.3 TK100 レジンを用いた化学分析手順 

 

 

 

 

 

 
図 3.2.4 InertSep ME-2 における pH 領域を変えた Sr 化学回収率の確認試験結果 
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図 3.2.5 InertSep ME-2 を用いた化学分析手順 

 

 

 

 

 

 
 

図 3.2.6 海藻（アラメ）の試料状態 

(a) 生試料、(b) 乾燥試料、(c) 灰試料 
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3.3 実試料中のストロンチウム 90 分析【令和元年度－令和 2 年度】 

レーザー共鳴イオン化手法を用いて海洋試料等の実試料中の 90Sr を分析するにあたり、予め

共存元素の影響を把握しておく必要がある。レーザー共鳴イオン化過程は元素選択性という大

きな特徴を持つため Sr 以外の元素による影響はほぼ無視できると考えられるが、チタンとの酸

化還元反応により試料中の 90Sr を原子化する過程に影響を与える可能性がある。本研究では、

代表的な海洋試料として海水及びその主成分として塩素（Cl）、カルシウム（Ca）、ナトリウム

（Na）、カリウム（K）、マグネシウム（Mg）各元素が与える影響を調べた。また、既存の分析手

法である ICP-MS において同重体干渉の影響が問題視されているジルコニウム（Zr）についても

影響の有無を調べた。 

 

3.3.1 ストロンチウム原子化の効率評価【令和元年度】 

Sr 原子化過程における他元素の影響評価では、同位体選択性は重要ではないため連携先で

ある日本原子力研究開発機構の原子力科学研究所ウラン濃縮研究棟で構築した図 3.1.29 の

セットアップにある市販の QMS を用いて、レーザー共鳴イオン化には図 3.1.9 のスキーム(I)

を利用した。共存元素の影響評価に使用した試薬一覧を表 3.3.1 に示す。これらの試薬及び

海水を用いて、表 3.3.2 のとおり Sr 安定同位体試料①～⑨を作製した。表に記載の試薬又は

海水を塗布した 1 枚のチタンフォイルを炭素るつぼに入れて、真空中で黒鉛炉により加熱す

ることでSr原子蒸気を生成した。スキーム(I)を用いて88Sr原子をレーザー共鳴イオン化し、

QMS で 88Sr+イオンを検出した。 

   まず、本測定の再現性を確認するため、試料①の測定を 5 回行った。黒鉛炉（furnace）の

消費電力と 88Sr+イオンのカウントレートの関係を調べた測定結果を図 3.3.1 に示す。ここで、

縦軸の値はレーザー出力及び光軸調整の精度等により測定毎に若干変わるため、共存元素の

影響を評価する際は 88Sr+イオン信号が観測される閾値となる黒鉛炉の消費電力（以下、

「ファーネス電力閾値」と記載する。）に着目する。図 3.3.1 では、いずれの測定においても

ファーネス電力閾値が 60 W 程度であり、十分な再現性が確認された。 

   次に、海水の影響を調べるため試料①と試料②の比較測定を行った。図 3.3.2 に測定結果

を示す。海水 20 µL が共存することで、ファーネス電力閾値が 60 W 程度から 120 W 程度に増

加しており、Sr の原子化過程に海水が影響を与えていることが判明した。ファーネス電力 120 

W 程度に相当する加熱温度では、海水共存下での相対的な Sr 原子化効率は 10-4程度と得られ

た。一方で、ファーネス電力 200 W 程度に加熱温度を高くすると 88Sr+イオンのカウントレー

トの違いは小さくなり、海水共存下での相対的な Sr 原子化効率は 0.1～1 程度と得られた。 

   次に、海水共存下でファーネス電力閾値が増加した原因を調べるため、海水の主成分であ

る Cl、Ca、Na、K、Mg 各元素の共存下で同様な測定を行った。測定に用いた試料は、表 3.3.2

の試料①及び③～⑧である。ここで、海水 20 µL に含まれる Ca 及び Na と重量が等しくなる

Ca 標準液及び Na 標準液（いずれも濃度 1000 ppm）の塗布量が各々約 8 µL 及び 200 µL であ

ることを考慮して、各元素の標準液の塗布量を決定した。測定結果を図 3.3.3～図 3.3.7 に

示す。測定により信号量のばらつきが大きいものもあるが、Cl、Ca、Mg についてはファーネ

ス電力閾値に大きな変化は観測されず、これらの元素の共存下における相対的な Sr 原子化効

率は 1 程度と得られた。一方で、Na についてはファーネス電力閾値が海水の場合と同程度の

100～120 W 程度に増加し、Sr の原子化過程に影響を与えていることが判明した。Na 共存下

での相対的な Sr 原子化効率は、ファーネス電力 120 W 程度では 10-3程度であり、ファーネス

電力 200 W 程度に加熱温度を高くすると 1 程度（すなわち共存元素の影響は小さい）と得ら

れた。K についてはファーネス電力閾値が 80～100 W 程度と若干増加し、K 共存下での相対
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的な Sr 原子化効率は、ファーネス電力 100 W 程度では 10-2程度であり、ファーネス電力 200 

W 程度に加熱温度を高くすると 1 程度（すなわち共存元素の影響は小さい）と得られた。以上

から、海水の主成分の中でアルカリ金属である Na、K（特に Na）が Sr 原子化過程に影響を与

えていると考えられる。 

   また、ICP-MS で同重体干渉の影響が指摘されている Zr について、試料①及び⑨を用いて

同様な比較測定を行った。図 3.3.8 に測定結果を示す。信号量のばらつきが大きいものの

ファーネス電力閾値に大きな変化は観測されず、Zr 共存下での相対的な Sr 原子化効率は

ファーネス電力 60 W 程度及び 200 W 程度の場合、いずれにおいても 1程度と得られた。 

   チタンフォイルを用いた Sr 原子化過程において共存元素が影響を与える理由として、イオ

ン化傾向及び蒸気圧の大小関係が挙げられる。Sr原子化はSr2+ →Srの還元反応であるため、

Sr と比べてイオン化傾向が小さく（相対的に還元されやすく）、蒸気圧が大きい（相対的に蒸

気になりやすい）元素が影響を与える可能性があると考えられる。ここで、陰イオンとなる

Cl を除いた Sr、Ca、Na、K、Mg、Zr 及びチタン（Ti）の 7元素について考えてみる。イオン

化傾向は表 3.3.3 に示した標準電極電位の大小で定量的に比較でき[33]、大きい順に 7 元素

を並べ替えると式(3.3.1)のとおりとなる。 

 

イオン化傾向：K > Sr > Ca > Na > Mg > Ti > Zr               式(3.3.1) 

 

   蒸気圧については、文献[34]のデータを用いて蒸気圧曲線をプロットしたものを図 3.3.9

に示す。この結果から、蒸気圧の大きい順に 7 元素を並べ替えると下記の式(3.3.2)のとおり

となる。 

 

蒸気圧：K > Na > Mg > Sr > Ca > Ti > Zr                  式(3.3.2) 

 

   以上の結果から、Na は Sr よりイオン化傾向が小さく蒸気圧が大きい元素であり、Sr 原子

化に大きな影響を与える可能性のあることが定性的にも示されたことになる。一方で、Mg は

Na と同様な大小関係であるが測定結果からは有意な影響は観測されず、K は Sr よりイオン化

傾向が大きいものの測定結果では有意な影響が観測されている。したがって、イオン化傾向

と比べて蒸気圧の大小の方が、Sr原子化過程に与える影響と密接な関係にあると推測される。

以上の評価結果及び考察内容を連携先の日本原子力研究開発機構にフィードバックした。 

 

3.3.2 ストロンチウム 90 分析【令和 2 年度】 

3.3.1 項で述べたとおり、チタンとの酸化還元反応による Sr 原子化過程において、アルカ

リ金属元素 Na、K の共存下でファーネス電力閾値の増加が観測され、試料の加熱温度が低い

場合に Sr 原子化効率の低下が確認された。一方で、海水の主成分のうち他元素 Cl、Ca、Mg に

ついては目立った影響は観測されなかった。そこで、3.2.3 項で述べたとおり、連携先の日本

原子力研究開発機構において Na、K を除去する Sr レジンを用いた、従来と比べて大幅に簡略

化した化学処理方法を確立した。 
90Sr 分析の前に、Sr レジンを用いた化学処理方法の有効性を確認するため、実試料として

人工海水試料を用意し、表 3.3.4 に示した 3 種類の Sr 安定同位体試料①、⑩、⑪を作製し

た。試料①は表 3.3.2 の試料①と同一であり、人工海水試料の準備は連携先の日本原子力研

究開発機構に依頼した。3.3.1 項と同様に、表 3.3.4 に記載の試薬を塗布したチタンフォイ

ル 1 枚を炭素るつぼに入れて真空中で加熱することで Sr 原子蒸気を生成し、スキーム(I)に
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より 88Sr 原子をレーザー共鳴イオン化して QMS で 88Sr+イオンを検出した。試料①、⑩、⑪

各々について、炭素るつぼに流す電流を 20 A から 30 A まで変えて 88Sr+イオンのカウント

レートを測定した結果を図 3.3.10、図 3.3.11 及び図 3.3.12 に示す。各図には、炭素るつぼ

に流した電流とその時の電圧値を明記しており、“Wako”は富士フイルム和光純薬株式会社の

製品コード 199-13871 を表す。なお、図 3.3.11 の時間 800～1000 秒あたりでは一時的にモー

ドホップにより波長 460.9 nm ECDL の動作が不安定となったため、電流 30 A については時間

1000 秒以降のデータを参照されたい。3 枚の図を比較すると、人工海水が共存する試料⑩に

ついては電流 25 A あたりから 88Sr+イオン信号が観測され、電流 30 A での 88Sr+イオンのカウ

ントレートは 103 cps に満たない。一方で、試料①と⑪については電圧値（したがって加熱

温度）が多少異なっているが、概ね電流 20～22 A あたりから 88Sr+イオン信号が観測され、電

流 30 A での 88Sr+イオンのカウントレートは両者ともに 104～105 cps 程度であった。したがっ

て、Sr レジンに通すことで人工海水中の Na、K が除去された結果、Sr 原子化に与える共存元

素の影響は大幅に低減され、少なくとも表 3.3.4 の塗布量では影響はほぼ無視できると考え

られる。 

Sr レジンを用いた化学処理方法の有効性が確認されたため、90Sr 分析では実試料として Sr

レジンに通した人工海水試料を用意し、下記のとおり 90Sr 含有試料を作製した。当該作業は

3.1.1 項で述べた 4 回目のホット作業の一部として実施し、3.1.2 項で述べた同位体シフト

IS655.2 nm(90-88)の測定にはこの試料を使用した。 

 

＊90Sr 含有試料の仕様：チタンフォイル 3 枚に試薬 1 を各 200 µL、試薬 2 を各 40 µL、試

薬 3 を各 200 µL 塗布し、3 枚を同一の炭素るつぼ内に挿入 

（試薬 1）ストロンチウム標準液 I2-13-2（林純薬工業株式会社） 

（試薬 2）Sr レジンに通した人工海水試料 

（試薬 3）90Sr 放射能標準溶液 SR005（日本アイソトープ協会） 

 

   試薬 2 の塗布量は、表 3.3.2 の試料②及び表 3.3.4 の試料⑪と同様に濃度 1000 ppm の Sr

標準液の塗布量に対して 20 %となるように調整した。90Sr 含有試料中の 90Sr の同位体存在度

は 2.0×10-5であり、安定同位体 84Sr との存在比で表すと 90Sr/84Sr = 3.6×10-3程度の計算と

なる。 

図 3.1.25 のセットアップを用いて、90Sr 含有試料の加熱により生成した Sr 原子蒸気に対

して、図 3.1.9 のスキーム(Ⅱ)による 90Sr 及び安定同位体 88Sr、84Sr のレーザー共鳴イオン

化スペクトルを測定した。但し、3.1.2 項で述べたとおり、3段目の励起準位に有効主量子数

neff：～39 のリュードベリ準位を使用した場合は熱電子による電場の乱れに起因した DC シュ

タルクシフトと思われる共鳴周波数の変化が観測されたため、3 段目の励起準位を有効主量

子数 neff：～37 のブロードなリュードベリ準位に変更して測定した。炭素るつぼに流す電流

を 30 A に設定した状態で、2 段目（波長 655.2 nm）の波長スキャンによる 88Sr 周波数スペク

トルの測定結果例を図 3.3.13 に示す。1、3 段目の波長は、予め 88Sr の共鳴波長付近に調整

した。2 段目の周波数スキャン範囲は 457.55440～457.55540 THz で、スキャン幅は 1 GHz で

ある。 

これまでの実験データから、炭素るつぼに流す電流を 2.5 A 上げる毎に Sr+イオンのカウン

トレートが約 5 倍に増加することが経験的に分かっている。炭素るつぼに流す電流が 30 A で
88Sr+イオンのカウントレートは 150 kcps 程度であったため、電流を 30 A から 42.5 A に上げ

ると 90Sr+イオンのカウントレートは単純計算で 10 kcps 程度と予想される。そこで、炭素る
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つぼに流す電流を 42.5 A に上げて同様に 2 段目の波長スキャンによる 90Sr 及び 84Sr の周波

数スペクトルを測定した。2 段目の周波数スキャン範囲は 457.55355～457.55555 THz で、ス

キャン幅は 2 GHz である。得られたスペクトルは図 3.1.37 に示したとおりである。90Sr+イオ

ンのカウントレートは 1 kcps 程度と予想より 1桁低かったが、これは時間の経過とともに同

じ測定条件であっても Sr+イオンのカウントレートが徐々に低下するためである。試料の加熱

開始直後は、炭素るつぼの出口付近に付着した試料が比較的低温で蒸発するためにカウント

レートが高めとなる傾向にあり、時間とともに信号に寄与する Sr 原子の初期位置が炭素るつ

ぼの奥側に移るため、炭素るつぼに流す電流を上げて加熱温度を高くしないとカウントレー

トを維持できないことになる。図 3.1.37 で 90Sr+イオンと 84Sr+イオンのカウントレートの比

をとると 90Sr/84Sr = 2.5×10-2程度となるが、上述の試料中 90Sr/84Sr = 3.6×10-3程度と比較

して 7 倍程度と高くなっている。これも、90Sr→84Sr の順番で測定したことが原因と考えられ

る。90Sr の定量分析を行うにあたって、おおよその桁での評価（order estimation）はある程

度可能であるが、精度を上げるためには時間経過によるカウントレートの減少が系統誤差要

因となる点に注意が必要である。例えば、2 段目の周波数スペクトル測定時に 1、3 段目の共

鳴波長及び QMSの設定を途中で瞬時に 84Sr から 90Sr に切り替えて、1回の波長スキャンで 90Sr

と安定同位体（ここでは 84Sr）の 2 本のピークを観測することにより、スキャンスピードに

依存するが、数%程度の誤差で 90Sr の定量分析を行うことが可能であると考えられる。 

 

3.3.3 検出限界濃度の評価【令和 2 年度】 

3.3.2 項で述べた 90Sr 含有試料を用いた測定結果をもとに、一般食品の規制レベル（濃度

100 Bq/kg）以下の実試料に対する本手法の適用性について考察する。その際に、(1)どの程

度微量の 90Sr を検出できるか、及び(2)どの程度 88Sr の影響無く 90Sr を検出できるかの 2 点

に分けて考える必要がある。88Sr の影響を評価するため、図 3.1.37 の周波数スペクトルとは

別に、90Sr の共鳴波長における質量スペクトルを取得した。図 3.3.14 に得られた質量スペク

トルを示す。質量電荷比 m/z = 89.8 付近に 90Sr+イオンのピークが観測されたが、図 3.1.37

に示した 90Sr の周波数スペクトル測定後に取得したため、カウントレートが 600 cps 程度に

若干低下した。 

まず、(1)として 90Sr の検出限界濃度を評価する。本手法では分析に使用する 90Sr の個数

が重要であるため、分析可能な試料の重量を炭素るつぼの形状等を考慮して 1 g（0.001 kg）

と設定して濃度に換算することとし、また測定時間は 1 min と想定した。検出限界について

は、図 3.3.14 の質量スペクトルで m/z = 90～91 をバックグラウンド（BG）領域として、こ

の領域におけるカウントレートの標準偏差σBG の 3 倍を基準とした。フォトンカウンタのト

リガー周波数が 50 Hz であるため、図 3.3.14 のσBGは測定時間 0.02 sec における BG カウン

トレートの標準偏差に相当し、測定時間 1 min の場合は BG カウントレートの標準偏差がσBG

の 1/√3000 倍になると考えられる。また、3.3.2 項の測定では炭素るつぼに充填された 90Sr

の数量が測定日ベースで 64.8 kBq（8.5×1013個）であり、炭素るつぼに流す電流は 60 A 程

度まで上げられることが経験的に分かっている。図 3.3.14 では炭素るつぼに流す電流が 42.5 

A であったため、60 A に上げることで 90Sr+イオンのカウントレートが 57 = 78125 倍になると

見込まれる。以上から、90Sr の検出限界濃度 C90 [Bq/kg]は 

 

                  式(3.3.3) 
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と評価される。式(3.3.3)は試料の重量が 1 g の場合であり、数量に換算すると 1.8×107個

となる。一般的に、レーザー共鳴イオン化質量分析の検出効率が 10-6～10-5程度であることか

らも、この値は妥当であると考えられる。試料の重量が 1 g の場合は、式(3.3.3)のとおり規

制レベル 100 Bq/kg 以下の検出限界濃度が得られた。逆に、試料中の 90Sr 濃度が規制レベル

である場合は試料の重量を 0.14 g に抑えられることを意味する。 

   次に、(2)として分析計全体で見た 88Sr に対する 90Sr の同位体選択性を大まかに評価する。

規制レベル 100 Bq/kg に相当する海洋試料中の 90Sr 同位体存在度は 1-1 ページで述べたとお

り 2×10-9程度であり、3.3.2 項の測定で使用した 90Sr 含有試料中の 90Sr の同位体存在度は上

述のとおり 2.0×10-5である。レーザー共鳴イオン化による光学的同位体選択性はスキームの

種類及び同位体に依存するが、QMS による質量分解能を合わせると最終的に安定同位体の中

で 90Sr と質量数が近く天然存在度の最も大きい 88Sr がスペクトル干渉という点で最も影響を

与える可能性が高い同位体であると言える。図 3.3.14 を見ると、88Sr+イオンは m/z が 1 ずれ

た m/z = 88.8 付近ではほぼ BG レベルまで低下し、有意なピークは観測されていない。88Sr+

イオンのカウントレートは、ダイナミックレンジの関係で LabVIEW に表示・記録できなかっ

たが、フォトンカウンタのデジタル表示によると 106 cps 程度であった。このカウントレー

トが m/z で 1 ずれると BG レベルの 102 cps まで 4 桁低下することから、90Sr+イオンの質量数

領域ではさらに 4 桁低下すると予測される。したがって、3.3.2 項の測定で使用した 90Sr 含

有試料より 90Sr 同位体存在度が 4 桁低い、すなわち 90Sr 同位体存在度が規制レベルの海洋試

料に相当する 2.0×10-9 の試料についても、88Sr+イオンのテールに対して有意に 90Sr+イオン

の信号を観測できると考えられる。 

なお、図 3.3.14 は 3 段目の励起準位として有効主量子数 neff：～37 のブロードなリュード

ベリ準位を使用した時の質量スペクトルであり、有効主量子数 neff：～39 のリュードベリ準

位を使用した場合と比較して光学的同位体選択性が低下していると考えられる。3 段目の励

起準位に有効主量子数 neff：～39 のリュードベリ準位を使用した時の質量スペクトルも取得

したが（図 3.3.15）、90Sr+イオンのカウントレートが低く、前述のとおり熱電子起因の DC シュ

タルクシフトと思われる現象により、ECDL を 90Sr の共鳴波長に調整できていないと考えられ

る。この現象については、炭素るつぼとイオン加速領域の間にマイナスの電圧を印加した電

極を追加して炭素るつぼからの熱電子が侵入しないようにすることで、大幅に低減できると

考えられる。有効主量子数 neff：～37 のブロードなリュードベリ準位を用いた現状のセット

アップでも上述のとおり、(1)90Sr の検出限界濃度 C90及び(2)88Sr に対する 90Sr の同位体選択

性の両面で規制レベル 100 Bq/kg の海洋試料に検出感度を有すると評価したが、熱電子起因

の DC シュタルクシフトと思われる現象が無くなり有効主量子数 neff：～39 のリュードベリ準

位を用いた測定が可能となれば、イオン化効率及び同位体選択性の双方で改善が期待できる

ため、さらなる検出感度の向上に直結すると考えられる。 
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表 3.3.1 共存元素の影響評価に使用した試薬一覧 

 

試薬 メーカー 製品コード 

ストロンチウム標準液（1000 ppm） 富士フイルム和光純薬株式会社 199-13871 

ストロンチウム標準液（1000 ppm） 林純薬工業株式会社 I2-13-2 

カルシウム標準液（1000 ppm） 富士フイルム和光純薬株式会社 039-16161 

ナトリウム標準液（1000 ppm） 富士フイルム和光純薬株式会社 199-10831 

カリウム標準液（1000 ppm） 富士フイルム和光純薬株式会社 162-28351 

マグネシウム標準液（1000 ppm） 富士フイルム和光純薬株式会社 136-12121 

ジルコニウム標準液（1000 ppm） 富士フイルム和光純薬株式会社 264-02261 

 

 

 

 

 

表 3.3.2 共存元素の影響評価用に作製した Sr 安定同位体試料 

 

試料の名称 ストロンチウム試薬、塗布量 
共存元素試薬（共存元素）、 

塗布量 

試料① 199-13871、100 µL 無し 

試料② 199-13871、100 µL －(海水)、20 µL 

試料③ I2-13-2、100 µL 無し 

試料④ 199-13871、100 µL 039-16161（Ca）、8 µL 

試料⑤ 199-13871、100 µL 039-16161（Ca）、200 µL 

試料⑥ 199-13871、100 µL 199-10831（Na）、200 µL 

試料⑦ 199-13871、100 µL 162-28351（K）、200 µL 

試料⑧ 199-13871、100 µL 136-12121（Mg）、200 µL 

試料⑨ 199-13871、100 µL 264-02261（Zr）、200 µL 
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表 3.3.3 K、Sr、Ca、Na、Mg、Ti、Zr の化学平衡と標準電極電位 

 

化学平衡 標準電極電位 E◦/V 

K+ + e- ⇌ K -2.925 

Sr2+ + 2e- ⇌ Sr -2.89 

Ca2+ + 2e- ⇌ Ca -2.84 

Na+ + e- ⇌ Na -2.714 

Mg2+ + 2e- ⇌ Mg -2.356 

Ti2+ + 2e- ⇌ Ti -1.63 

Zr4+ + 4e- ⇌ Zr -1.55 

 

 

 

 

 

表 3.3.4 Sr レジンの有効性確認用に作製した Sr 安定同位体試料 

 

試料の名称 ストロンチウム試薬、塗布量 共存試薬、塗布量 

試料① 199-13871、100 µL 無し 

試料⑩ 199-13871、100 µL 人工海水、20 µL 

試料⑪ 199-13871、100 µL Sr レジン処理後の人工海水、20 µL 
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図 3.3.1 試料①を用いた再現性測定 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.3.2 試料①及び②を用いた海水の影響評価
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図 3.3.3 試料①及び③を用いた塩素（Cl）の影響評価 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.3.4 試料①、④及び⑤を用いたカルシウム（Ca）の影響評価
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図 3.3.5 試料①及び⑥を用いたナトリウム（Na）の影響評価 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.3.6 試料①及び⑦を用いたカリウム（K）の影響評価
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図 3.3.7 試料①及び⑧を用いたマグネシウム（Mg）の影響評価 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.3.8 試料①及び⑨を用いたジルコニウム（Zr）の影響評価
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図 3.3.9 K、Na、Mg、Sr、Ca、Ti、Zr の蒸気圧曲線 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.3.10 試料①における炭素るつぼに流す電流と 88Sr+カウントレートの関係
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図 3.3.11 試料⑩における炭素るつぼに流す電流と 88Sr+カウントレートの関係 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.3.12 試料⑪における炭素るつぼに流す電流と 88Sr+カウントレートの関係
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図 3.3.13 90Sr 含有試料を用いた 2段目（波長 655.2 nm）の波長スキャンによる 88Sr 周波数 

スペクトルの測定結果例 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.3.14 90Sr 含有試料を用いた質量スペクトル例 

（有効主量子数 neff：～37 のブロードなリュードベリ準位に励起）
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図 3.3.15 90Sr 含有試料を用いた質量スペクトル例 

（有効主量子数 neff：～39 のリュードベリ準位に励起） 
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3.4 研究推進【平成 30 年度－令和 2 年度】 

  本研究を推進するにあたり、研究代表者・分担者間で連携を密にして、研究を着実に進めた。

平成 31 年 1 月 10 日、平成 31 年 4 月 2 日、令和元年 8 月 6 日、令和 2 年 9 月 9 日及び令和 3 年

6 月 28 日に進捗状況及び研究計画に関する打合せを東海村にある東京大学の施設、日本原子力

研究開発機構核燃料サイクル工学研究所又は日本原子力研究開発機構原子力科学研究所にて実

施し、研究代表者・分担者の 3 名で活発な議論を行った。 

  本研究の成果発表として、下記のとおり原著論文 3 件・国際会議における口頭発表及びプロ

シーディングス 1 件・国内学会発表 4 件（うちポスター1件）を行った。 

 

  【平成 30 年度】 

  ＊「レーザー共鳴イオン化を用いた実試料中 90Sr 分析の検討」（ポスター） 

岩田 圭弘、Cheon Donguk、宮部 昌文、永岡 美佳、松原 菜摘、長谷川 秀一 

第 17 回同位体科学研究会、首都大学東京、2019 年 3 月. 

 

  【令和元年度】 

  ＊「Spectroscopic analysis of radioactive strontium with low isotopic abundance using  

laser resonance ionization」（口頭） 

Yoshihiro Iwata, Donguk Cheon, Masabumi Miyabe, Shuichi Hasegawa 

International Conference Merger of the Poznan Meeting on Lasers and 

TrappingDevices in Atomic Nuclei Research and the International Conference on 

Laser Probing (PLATAN2019), Mainz (Germany), May 2019. 

 

  ＊「Development of an interference-filter-type external-cavity diode laser for 

resonance ionization spectroscopy of strontium」（原著論文） 

   Yoshihiro Iwata, Donguk Cheon, Masabumi Miyabe, Shuichi Hasegawa 

Review of Scientific Instruments 90 (2019) 123002 (8 pages). 

 

  ＊「Spectroscopic analysis of radioactive strontium with low isotopic abundance using  

laser resonance ionization」（国際会議プロシーディングス） 

Yoshihiro Iwata, Donguk Cheon, Masabumi Miyabe, Shuichi Hasegawa 

Hyperfine Interactions 241 (2020) 29 (8 pages). 

 

  ＊「自動電離準位を用いたストロンチウム共鳴イオン化における外部電場の影響」（口頭） 

   岩田 圭弘、Cheon Donguk、宮部 昌文、長谷川 秀一 

日本原子力学会 2020 年春の年会、福島大学、2020 年 3 月. 

[新型コロナウイルス感染の影響で開催中止] 

 

  【令和 2 年度】 

  ＊「ストロンチウム共鳴イオン化における自動電離準位のシュタルクシフト観測」（口頭） 

岩田 圭弘、Cheon Donguk、宮部 昌文、長谷川 秀一 

日本原子力学会 2020 年秋の大会、オンライン、2020 年 9 月. 
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  ＊「Investigation on the DC Stark shifts of strontium autoionization states for 

isotope-selective resonance ionization」（原著論文） 

   Yoshihiro Iwata, Masabumi Miyabe, Shuichi Hasegawa 

   Journal of Quantitative Spectroscopy & Radiative Transfer 265 (2021) 107549 (7 

pages). 

 

  ＊「自動電離準位を用いたレーザー共鳴イオン化による Sr 同位体分析」（口頭） 

岩田 圭弘、宮部 昌文、永岡 美佳、長谷川 秀一 

第 18 回同位体科学研究会、オンライン、2021 年 3 月. 

 

  ＊「Isotope shift and hyperfine structure measurements on triple resonance excitation 

to the autoionizing Rydberg state of atomic strontium」（原著論文） 

   Yoshihiro Iwata, Masabumi Miyabe, Katsuaki Akaoka, Ikuo Wakaida 

   Journal of Quantitative Spectroscopy & Radiative Transfer 275 (2021) 107882 (9 

pages). 
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4. 結言 

本研究では、半導体レーザー3 本を用いたレーザー共鳴イオン化により元素かつ同位体選択的

に 90Sr をイオン化する手法に着目し、一般食品の基準値 100 Bq/kg 以下の濃度をターゲットとし

た 90Sr の迅速分析技術を開発した。3 ヵ年の研究期間全体における各項目の成果は下記(1)～(4)

のとおりである。 

 

 (1) レーザー共鳴イオン化セットアップの構築 

  ①標準試料の準備 

東海村にある東京大学の施設の管理区域内化学実験室に設置されているフード内で、日本

アイソトープ協会の 90Sr 放射能標準溶液 SR005 をチタンフォイル 1 枚あたり 0.2 mL 分取・

塗布してホットプレート上で乾燥させた。乾燥後にチタンフォイルを折り畳んで炭素るつぼ

内に挿入し、90Sr のレーザー共鳴イオン化実験を行うまで RI 貯蔵庫のロッカーに保管した。 

このホット作業を研究期間全体で計 4 回実施した。各回において使用したチタンフォイル

の枚数及び 90Sr 放射能標準溶液の使用量（カッコ内の放射能はホット作業実施日における値）

は、下記のとおりである。 

 

1 回目：チタンフォイル 2 枚に計 0.4 mL（45.8 kBq）を使用 

2 回目：チタンフォイル 2 枚に計 0.4 mL（44.7 kBq）を使用 

   3 回目：チタンフォイル 3 枚に計 0.6 mL（66.0 kBq）を使用 

4 回目：チタンフォイル 6 枚に計 1.2 mL（130.0 kBq）を使用 

 

  ②光学系の開発 

Sr 原子の共鳴イオン化スキームとして、460.9 nm－655.2 nm－426.3 nm 及び 689.4 nm－

487.4 nm－393.8 nm の 2 種類のスキームに着目した。必要なレーザーの中で、波長 460.9 nm

及び 655.2 nm については既に製作されている Littrow 型 ECDL を使用することとした。波長

426.3 nm、689.4 nm、487.4 nm、393.8 nm のうち、本研究で波長 689.4 nm については干渉

フィルター型 ECDL を業者に製作依頼し、他の 3 本については Littrow 型 ECDL を製作した。

また、凹面ミラー2 枚を対向させた共焦点型エタロンを準備し、上記 6 台の ECDL の波長制御

系を構築した。 

管理区域内実験室にて 3 種類の共鳴イオン化スキーム：(I)460.9 nm－405 nm、(Ⅱ)460.9 

nm－655.2 nm－426.3 nm 及び(Ⅲ)689.4 nm－487.4 nm－393.8 nm の切り替えが可能なレー

ザー共鳴イオン化光学系を構築し、スキーム(I)及び(Ⅱ)について Sr 原子のレーザー共鳴イ

オン化スペクトルを測定した。また、連携先である日本原子力研究開発機構の原子力科学研

究所ウラン濃縮研究棟にてスキーム(Ⅲ)のレーザー共鳴イオン化光学系を構築し、当該ス

キームについて Sr 原子のレーザー共鳴イオン化スペクトルを測定した。 

スキーム(Ⅱ)については、管理区域内実験室のセットアップを用いて 90Sr 含有試料の加熱

により生成した Sr 原子蒸気に対して 90Sr 及び安定同位体 84Sr のレーザー共鳴イオン化スペ

クトルを測定し、2 段目（波長 655.2 nm）の波長スキャンによる周波数スペクトルから当該

遷移における同位体シフト IS655.2 nm(90-84) = 804.1±1.3 MHz（誤差は統計誤差のみ、他に

波長制御等に起因する系統誤差 10 MHz 程度）と評価した。3 段目（波長 426.3 nm）の遷移に

ついては、熱電子起因の DC シュタルクシフトと思われる共鳴周波数のシフトが観測され、同

位体シフトの測定には別途この影響を抑制する必要がある。 
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  ③同位体選択性の評価 

(1)②で測定したレーザー共鳴イオン化スペクトルから各遷移（波長λ）の同位体シフト IS

λ(A-88)(A: 84、86、90)を評価し、文献値[15][17][18]と比較して最も信頼度の高い（統計

及び系統誤差の小さい）ものを選び、下記のとおり整理した。但し、波長 426.3 nm、487.4 

nm、393.8 nm の各遷移については、同位体シフト ISλ(90-88)を安定同位体の同位体シフトか

ら King plot を用いた解析手法により評価した。 

 

＊スキーム(Ⅱ)1 段目（波長 460.9 nm）：文献[15] 

IS460.9 nm(84-88) = －270.6 MHz、 IS460.9 nm(86-88) = －124.5 MHz、  

IS460.9 nm(90-88) = －206.2 MHz 

 

＊スキーム(Ⅱ)2 段目（波長 655.2 nm）：文献[17]及び 3.1.2 項測定値 

IS655.2 nm(84-88) = －807 MHz、 IS655.2 nm(86-88) = －387 MHz、  

IS655.2 nm(90-84) = 804.1 MHz より IS655.2 nm(90-88) = －2.9 MHz 

 

＊スキーム(Ⅱ)3 段目（波長 426.3 nm）：文献[17] 

IS426.3 nm(84-88) = －579 MHz、 IS426.3 nm(86-88) = －283 MHz、  

IS426.3 nm(90-88) = 279.4 MHz （King plot） 

 

＊スキーム(Ⅲ)1 段目（波長 689.4 nm）：文献[18] 

IS689.4 nm(84-88) = －352.6 MHz、 IS689.4 nm(86-88) = －164.9 MHz、  

IS689.4 nm(90-88) = －187.4 MHz 

 

＊スキーム(Ⅲ)2 段目（波長 487.4 nm）：3.1.2 項測定値 

IS487.4 nm(84-88) = －97.0 MHz、 IS487.4 nm(86-88) = －50.0 MHz、  

IS487.4 nm(90-88) = 158.6 MHz （King plot） 

 

＊スキーム(Ⅲ)3 段目（波長 393.8 nm）：3.1.2 項測定値 

IS393.8 nm(84-88) = －1201.6 MHz、 IS393.8 nm(86-88) = －576.7 MHz、  

IS393.8 nm(90-88) = 111.5 MHz （King plot） 

 

   スキーム(Ⅱ)及び(Ⅲ)の各遷移について、上述の同位体シフトを用いて Sr 安定同位体（84Sr、
86Sr、88Sr）に対する 90Sr の光学的同位体選択性を表 3.1.1 及び表 3.1.2 のとおり評価した。

スキーム(Ⅱ)については高々102～103 程度であるが、レーザー出力及び試料加熱温度を調整

して周波数スペクトル幅を狭くすることで 1～2 桁程度の改善が見込まれる。一方でスキーム

(Ⅲ)については、同位体により 104～109程度の高い選択性が得られた。これは主に 1 段目が

異重項間遷移でスペクトル幅が狭い（但し遷移効率は低い。）ことに起因する。 

スキーム(Ⅱ)及び(Ⅲ)の相対的なイオン化効率については、スキーム(Ⅱ)を 1 としてス

キーム(Ⅲ)を 1/200 程度と評価した。スキーム(Ⅱ)について 3 段目の励起準位を有効主量子

数 neff：～39 から neff：～37 のブロードなリュードベリ準位に変更すると、イオン化効率は

スキーム(Ⅱ)の約 1/6 倍となった。以上から、本研究で構築したレーザー共鳴イオン化セッ

トアップを用いて試料中の 90Sr を分析する際に、試料中の Sr 濃度及び 90Sr 同位体存在度を
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念頭に置いて、以下のとおり、測定に使用する共鳴イオン化スキームを選定した。但し、本

研究では 90Sr の取扱量が限られていることから、90Sr 含有試料を用いた測定では検出効率を

優先して、スキーム(Ⅱ)を使用することとした。 

 

＊安定同位体を含むSr濃度が低い試料の場合は、検出効率を優先してスキーム(Ⅱ): 460.9 

nm－655.2 nm－426.3 nm を使用する。 

＊Sr 濃度は高めであるが 90Sr 同位体存在度が低い試料の場合は、同位体選択性を優先して

スキーム(Ⅲ): 689.4 nm－487.4 nm－393.8 nm を使用する。 

 

 (2) 化学処理法の確立（連携先：日本原子力研究開発機構） 

  ①共存元素の影響評価 

主なストロンチウム化合物及び海水又は海産生物の実試料で想定される共存元素の試薬を

準備した。また実海水中の主要元素について濃度を測定し、想定される共存元素の情報を得

た。作製した Sr 化合物及び想定される共存元素を添加した各試料における、レーザー共鳴イ

オン化測定結果（測定は東京大学が実施。）をもとに、Sr 原子蒸気の生成における各成分の影

響を評価し、最適な Sr 化学形及び Sr 原子化に影響を与える共存元素を同定した。共存元素

の中で、試料の加熱温度が低い条件ではアルカリ金属のナトリウム及びカリウムが Sr 原子化

に影響を与える可能性があることが分かった。一方で、試料の加熱温度が十分に高い条件で

は共存元素による有意な信号量の低下は観測されず、影響が小さいと考えられた。 

 

②実試料に適した化学分離手法の検討 

人工海水試料、未処理の海藻試料（生試料）及び前処理済み海藻試料（乾燥試料又は灰試

料）を準備した。(2)①で得られた他元素の影響を考慮し、各試料に対して有機物分解、沈殿

による濃縮分離、及び Sr レジン等を用いた手法を検討し、ストロンチウム原子化に支障が無

く迅速性に優れた化学分離手法を決定した。まずは、標準液を用いて、アルカリ金属（ナト

リウム及びカリウム）を除去する前処理手法として、Sr レジンの他、TK100 レジン、InertSep 

ME-2（キレート樹脂）等を用いてそれぞれにおける除去率を確認し、適用可能性について検

討した。その結果、Sr レジン及び InertSep ME-2 がアルカリ金属の除去率、ストロンチウム

の化学回収率ともに高い値が得られたが、分析の簡便性、迅速性から、Sr レジンを化学分離

手法として用いることとした。次に、人工海水試料、海藻試料（生試料、乾燥試料、灰試料）

を実際に用いて、Sr レジンを用いた分析を行った結果、アルカリ金属の他、アルカリ土類金

属も確実に除去されており、また、ストロンチウムの化学回収率も 74.5 %～99.6 %と高い結

果であった。海藻試料においては、含有する有機物の影響と思われる Sr 化学回収率の低下が

見られたため、灰化処理を行ったのちに、硝酸を添加して加熱分解を行う前処理が適してい

ると考えられた。 

 

③最適な化学処理方法の確立 

(2)②で検討した化学分離手法をもとに、最終的に実試料から前処理及び化学分離により

レーザー共鳴イオン化で使用する分析試料とするまでの一連の作業プロセスを確立した。化

学分離手法として、アルカリ金属（ナトリウム及びカリウム）の除去率が高く、分析法が容

易な Sr レジンを選定し、海水及び海産生物（海藻）の乾燥試料及び灰試料における分析手法

を確立した。また、分析にかかる時間は、海水試料で約 5時間、海藻試料で 3 日～4 日と想定

され、従来のストロンチウム分析に比べて迅速性に優れた手法と言える。 
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(3) 実試料中のストロンチウム 90 分析 

  ①ストロンチウム原子化の効率評価 

海洋試料として海水を例にとり、Sr 標準試料に添加してレーザー共鳴イオン化測定を行っ

た結果、ファーネス電力閾値の増加が観測され、海水共存下での相対的な Sr 原子化効率は

ファーネス電力の値により 10－4～1 程度と得られた。海水の主成分 Cl、Ca、Na、K、Mg 及び

ICP-MS で同重体干渉の問題が指摘されている Zr の各元素について影響を調べた結果、アル

カリ金属元素の Na 及び K（特に Na）について海水の場合と同様なファーネス電力閾値の増加

が観測された。共存元素が Sr 原子化に影響を与える原因としてイオン化傾向及び蒸気圧の大

小関係が挙げられ、特に Na の影響が大きい点については両者により定性的に説明することが

できる。以上の評価結果及び考察内容を日本原子力研究開発機構にフィードバックした。 

 

  ②ストロンチウム 90 分析 

(3)①をふまえて(2)③で開発した Na、K を除去する Sr レジンの有効性を確認するため、実

試料として人工海水試料及び Sr レジンに通した人工海水試料を用意した。(3)①と同様な

レーザー共鳴イオン化測定を行った結果、人工海水試料を含む場合はファーネス電力閾値の

増加が観測された一方で、Sr レジンに通した人工海水試料を含む場合は Sr 標準試料のみの

場合と有意な差は観測されず、Sr レジンを用いた化学処理方法の有効性が確認された。 
90Sr 分析用の実試料として、Sr レジンに通した人工海水に対して一定量の Sr 安定同位体

及び 90Sr 標準溶液を添加した試料を作製した。共鳴イオン化スキームとして 460.9 nm－655.2 

nm－426.3 nm を選定し、90Sr 及び安定同位体 88Sr、84Sr のレーザー共鳴イオン化スペクトル

を測定した。3 段目の励起準位に有効主量子数 neff：～37 のブロードなリュードベリ準位を使

用し、2 段目の波長スキャンによる 90Sr 及び 84Sr の周波数スペクトルを比較した結果、90Sr

の定量分析として桁での評価（order estimation）はある程度可能であるが、時間の経過と

ともに Sr 原子蒸気の特性が変わり、同じ測定条件であっても Sr+イオンのカウントレートが

徐々に低下する現象が確認された。そのため、分析精度を上げるためには 1 回の周波数スペ

クトル測定において、波長スキャン対象以外の ECDL 波長を瞬時に切り替えて 90Sr と安定同

位体 84Sr の 2 本のピークを観測する等の対策が必要であると考えられる。 

 

  ③検出限界濃度の評価 

(3)②の 90Sr 含有試料を用いた測定で得られた質量スペクトルをもとに、一般食品の規制

レベル（濃度 100 Bq/kg）以下の実試料に対する本手法の適用性について考察した。90Sr の検

出限界濃度については、試料の重量 1 g・測定時間 1 min・炭素るつぼに流す電流 60 A の前

提条件で、質量スペクトルのバックグラウンド領域におけるカウントレートの標準偏差の 3

倍を基準として評価した結果、規制レベル 100 Bq/kg 以下の 14 Bq/kg と得られた。次に、分

析計全体で見た 88Sr に対する 90Sr の同位体選択性については、88Sr+イオンのカウントレート

が質量電荷比 m/z で 1 ずれると 4 桁低下することから、90Sr 同位体存在度が規制レベルの海

洋試料に相当する 2.0×10－9の試料についても 88Sr+イオンのテールに対して有意に 90Sr+イオ

ンの信号を観測できると考えられる。 

本研究では、90Sr 含有試料を用いた測定においてスキーム(Ⅱ)の 3 段目励起準位に有効主

量子数 neff：～37 のブロードなリュードベリ準位を使用したが、現状のセットアップでも 90Sr

の検出限界濃度及び 88Sr に対する 90Sr の同位体選択性の両面で、規制レベル 100 Bq/kg の海

洋試料に検出感度を有すると評価した。熱電子起因の DC シュタルクシフトと思われる現象が
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無くなり有効主量子数 neff：～39 のリュードベリ準位を用いた測定が可能となれば、イオン

化効率及び同位体選択性の双方で改善が期待できるため、さらなる検出感度の向上に直結す

ると考えられる。 

 

 (4) 研究推進 

平成 31 年 1 月 10 日、平成 31 年 4 月 2 日、令和元年 8 月 6 日、令和 2 年 9 月 9 日及び令和 3

年 6 月 28 日に進捗状況及び研究計画に関する打合せを東海村にある東京大学の施設、日本原子

力研究開発機構核燃料サイクル工学研究所又は日本原子力研究開発機構原子力科学研究所にて

実施した。本研究の成果発表として、原著論文 3 件・国際会議における口頭発表及びプロシー

ディングス 1 件・国内学会発表 4 件（うちポスター1 件）を行った。 

 

 本研究で開発した分析装置の性能として、90Sr の検出限界濃度及び分析時間を評価した結果を

まとめると以下のとおりである。 

 

 ＊検出限界濃度 C90 [Bq/kg] 

  3.3.3 項で述べたとおり、質量スペクトルの BG 領域におけるカウントレートの標準偏差σBG

の 3 倍を基準として、分析試料の重量 1 g・測定時間 1 min・炭素るつぼに流す電流 60 A の条

件で C90～14 [Bq/kg]と評価した。これは、一般食品の基準値 100 Bq/kg より低い値である。検

出限界濃度は分析試料の重量に反比例し、検出限界に相当する 90Srの数量は1.8×107個となる。

また、質量スペクトルの形状をもとに、規制レベルの海洋試料に相当する 90Sr 同位体存在度～

2.0×10－9の試料について、Sr 安定同位体から分離して有意に 90Sr の信号を観測可能であると

評価した。なお、C90は測定側の検出限界濃度であり、分析試料の濃度に換算した値は Sr レジン

を用いた前処理における供試量（図 3.2.2 では 20 mL）及び溶離液量（図 3.2.2 では 30 mL）に

依存し、図 3.2.2 の場合は 90Sr の回収率を 100 %として 30/20 = 1.5 倍の 21 [Bq/kg]となる。 

 

 ＊分析時間 

  分析試料の前処理（分析試料の入手からレーザー共鳴イオン化質量分析装置への導入まで）

にかかる時間は、3.2.3 項で述べたとおり、海水試料で約 5 時間、海藻試料で 3 日～4 日と評価

した。計測に要する時間（レーザー共鳴イオン化質量分析装置への導入から分析値の算出まで）

は、真空引き等の装置起動に半日程度、試料加熱による測定時間については 3.3.3 項で述べた

検出限界濃度の評価では 1 min としたが 1 時間以内を想定している。したがって、分析試料の

入手から分析値の算出までの分析時間は海水試料で 1 日程度、海藻試料で 5 日程度となり、従

来の分析法で要する 3週間程度に対して大幅な分析時間の短縮が見込まれる。 

 

 本研究では、レーザー共鳴イオン化の持つ元素・同位体選択性により同重体干渉を大幅に抑制

できる点に着目し、Sr レジンを用いた簡易的な前処理のみを組み合わせて、海水及び海藻試料に

ついて基準値レベル以下の 90Sr を 1 日及び 5 日程度以内で分析できる見通しであると評価した。

さらに、3.1.2項で述べたとおりレーザー共鳴イオン化スペクトルの測定において90Srの分光デー

タとして、本研究ではじめて波長 655.2 nm の遷移における同位体シフト IS655.2 nm(90-88)を測定

した。一方で、本手法の実用化に向けた今後の課題として、下記の 3 点が挙げられる。 
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 ＊当初計画していた有効主量子数 neff：～39 のリュードベリ準位を用いたレーザー共鳴イオン

化測定において熱電子起因の DC シュタルクシフトと思われる現象が観測され、neff：～37 の

ブロードなリュードベリ準位に変更した。電極構造の改良等により DC シュタルクシフトの問

題を解決し、neff：～39 のリュードベリ準位を用いた測定が可能となれば、イオン化効率が約

6 倍に向上し、計算上、検出限界濃度が約 1/6 倍に改善することが見込まれる。 

 

 ＊Sr レジンを用いた簡易的な前処理について、本研究では海水及び海藻試料について検討を

行ったが、実試料分析に向けて他の海産物試料についても検討する必要がある。特に、海産

生物等の有機物が多い試料についても Sr レジンで良いか、及び前処理に要する時間がどの程

度変わるかについての検討が必要と思われる。また、前処理において 90Sr 回収率、供試量、

及び溶離液量により分析試料の濃度に換算した検出限界濃度が変わるため、実試料の種類に

より供試量及び溶離液量の最適化も 1 つの課題になると思われる。 

 

 ＊検出限界濃度の評価において 90Sr の信号を観測しやすくするため、本研究では実試料（人工

海水を Sr レジンで処理したもの）中の 90Sr に対して十分に大きい量の 90Sr 放射能標準溶液

を添加して測定を行った。実用化に向けて、本研究で評価した検出限界濃度以上の実試料を

用いて 90Sr 放射能標準溶液の添加無く 90Sr の信号を観測する必要があると思われる。 

 

上記 3 点の課題をクリアすることで、レーザー共鳴イオン化の持つ元素・同位体選択性を活か

した、海洋試料等の 90Sr 同位体存在度が低い（10－9レベル以下の）実試料中の 90Sr 迅速分析が実

現されると考えられる。 

 

以上、3 ヵ年の研究期間全体の業務項目を実施し、所期の目標を達成した。 
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