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福島第一原子力発電所事故により 1号機から放出された

放射性エアロゾルの物理・化学的性状の解明

小野崎晴佳1. 阿部善也＊1. 中井

海老原充ペ宮坂貴文 2,7,8，中村

泉 l，足立光司 2，五十嵐康人 5へ大浦泰嗣 5,

尚7，末木啓介 9，鶴田治雄 10，森口祐一 11

1 緒 τ＝主
仁二3

2011年3月 11日に発生した東日本大震災に伴って福島

第一原子力発電所事故が発生し，膨大な量の放射性物質が

環境中へと放出された事故直後の 3月に福島第一原発か

ら大気中へ放出された 137Csは，およそ 10PBqに及ぶと推

測されている1)2)_ 4月以降は原子炉からの放射性物質の一

次放出は格段に減少し，その後の環境中における放射能の

増減には，事故直後の段階で放出されていた放射性物質の

環境中での循環や再飛散が関係する．このとき，放射性物

質自体の持つ物理・化学的性状が，環境中での安定性や沈

着挙動を大きく左右する．すなわち，放射性核種は単体で

放出されることもあるが，多くの場合他の物質と混合した

状態で放出される．そのため，事故影響の全貌を理解する

ためには，放出された放射性核種の種類や全量だけではな

く，どういった性状を持つ物質として放出されたかを正し

く理解することが不可欠である．

事故由来の放射性物質の物質同定を目的とした研究は数

多く行われており，特に事故の初期段階に炉内で生成さ

れ，直接的に環境中へと放出されたと考えられる微小な粒

子状物質に関する多くの報告がある3）.こうした粒子は比

較的高濃度の放射性Csを含むために「CsMP(radiocesium-

bearing microparticle）」，あるいは球状粒子の発見例が多

いため「Csボール」などの名称、で呼ばれる. Igarashiら3)
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は物理・化学的性状に基づき CsMPを「TypeA」と「Type

B」の 2種類に大別できることを指摘しており，本稿でも

この名称を用いる．「TypeA」とされる CsMPの最初の発

見は， 2013年に報告された Adachiら4）による研究である．

この研究において， 2011年3月14日夜から 15日朝にかけ
じん

で茨城県つくば市の気象研究所で捕集された大気粉塵フィ

ルター上から，高濃度の 134Cs及び137Csを含む水に不溶性

の放射性粒子が初めて発見された Abeら5）は TypeAの

CsMPに対して放射光X線マイクロビームを用いた複合分

析を実施しその主成分が核燃料及びその核分裂生成物に

帰属可能な様々な重元素を含有したケイ酸塩ガラスである

ことを明らかにした．またYamagスichiら6）や Ko伊ireら7）に

より， TypeAのCsMPについてナノオーダーの内部構造が

調査され，詳細な元素分布やガラス相中のナノパーテイク

ルの存在が明らかとなり，生成過程の考察が進んだ.Type 

AのCsMPは， 2016年に大熊町と双葉町で行われた屋内掃

除の際に使用されたマスクからも発見されており 8）’事故

直後に大気中へ放出されたものが屋内環境中に残留し，掃

除により再飛散したものであると考えられる.2014年及び

2015年に福島県内の河川で採取された堆積物中からも

Type AのCsMPが発見されており 9），水中で長期的な安定

性を持つことが懸念される一方，海水中では溶解が進行し

やすいとする最近の報告もあるrn) Type AのCsMPはいず

れも直径数μmで，その多くが球状粒子であったまた放

射性粒子の分析には，各原子炉が運転履歴や燃料タイプの

違いによって異なる 134Cs;137Cs放射能比を持つことから，

同比を用いた放出炉の推定が行われているが， TypeAの

CsMPはすべて福島第一原発2号機の推定値（1.08）川に近

い値を持つことが報告されている．

福島第一原発由来と考えられる CsMPは，福島県内，特

に原発周辺地域で採取された土壌からも相次いで発見され

ている12）～16)•そのなかには，上述したような 2 号機由来と

考えられる TypeAのCsMPのほかに， 1号機の推定値

(0.94) ll）と近い 134Cs;137Cs放射能比を持つ「TypeB」の

CsMPも存在する13J14).Type BのCsMPは，上述した Type

AのCsMPとは異なり，数十～数百 μmと大きく，形状も
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いびつ

球形，繊維状，あるいは歪なものまで様々である．その詳

細な物理・化学的性状に関して，小野ωらが放射光X線等

を用いた分析を実施しており，ケイ酸塩ガラスを母体とし

て，放射性Cs以外にも核燃料の核分裂生成物に帰属され

る様々な重元素を含有していたと報告している．これらの

元素は粒子内で不均一に存在しており，また 2号機由来と

される TypeAのCsMPに比べて，還元雰囲気下で揮発性

が高くなる BaやSrを多く含む.1号機は 3月12日15:36

頃に大規模な水素爆発を起こし， 0.04PBqの日7Csを放出

したと推測されており川，原発周辺の土壌から発見されて

いる 1号機由来とされる TypeBのCsMPはこのタイミン

グで生成・放出されたものと考えられる．その一方で，こ

れまでに環境中から発見されている福島第一原発事故由来

の放射性粒子のなかで， 134Cs/37Cs放射能比によって 1号

機由来であると推定されたものは，上述したような粗大な

粒子のみである．これは， 1号機由来とされる TypeBの

CsMPは， 2号機由来とされる TypeAのCsMPに比べて体

積あたりの比放射能が低いために12），オートラジオグラ

フィ一等によって粒子の放射能を追跡する現在の粒子分離

法では，微小な粒子を発見しづらいためと考えられる．ま

た事故後数年が経過してから採取された土壌では，先述

した水素爆発のような事故事象と関連付けない限り，放射

性粒子が生成・放出されたタイミングを特定することはで

きない．一方で， Ouraら川や Tsurutaら附19）は，事故当時

にlOμm以下の大気粉塵を捕集していた SPM(Suspended 

Particulate Matter）計テープろ紙に着目して，その放射能

測定と放射性プルームの時空間分布を再現しており，原発

の北約 25kmの測定局において， 1号機の水素爆発の数時

間後から 137Cs濃度が急激に上昇していることを報告して

いる．また，原発から約 3kmのSPM計測定局のテープろ

紙の分析による I34Cs/37Cs放射能比から， 2011年3月12

～13日のプルームは，すべて 1号機由来だったと報告し

ている19）.これらの結果は， l号機からも 2号機と同様に，

原発由来の Csをはじめ放射性核種を含む微小なエアロゾ

ルが放出されていたことを示すものである．

そこで本研究では，福島第一原発1号機由来の放射性エ

アロゾルを SPM計テープろ紙から単離しその詳細な物

理・化学的性状を解明して，これまでに報告されている

Type A及び、TypeBのCsMPと比較することを目的とした

Tsun山らの先行研究削で水素爆発直後に放射能の上昇を

捉えた測定局のSPM計テープろ紙から，事故由来の放射性

エアロゾルを 1粒子レベルで単離し大型放射光施設

SPring-8におけるマイクロビーム複合X線分析を中心とし

た1粒子単位でのキャラクタリゼーションを行った．

2 実 験

2・1 分析試料及び分離方法

対象としたSPM計テープろ紙は，事故直後に原発から北

方向約 25kmに位置する測定局で採取されたものである．

石英繊維製のテープ状のろ紙の上に1時間単位でSPMが捕

集されており，このテープろ紙から各時間に円状（直径 11

mm）に捕集された SPMをろ紙とともに切り抜いたものを

スポットと呼ぶ．本研究では 2011年3月12日20～21時

と同 13日0～1時に捕集された2枚のスポットを対象とし

た. 2枚のスポットの 134Cs及び131Cs放射能は以下のとお

りである17):12日20～21時は 134Cs258土5Bq/m3及び

137Cs 283 ± 5 Bq/m3, 13日0～ 1時は 134Cs285 ± 5 Bq/m3 

及び137Cs310 ± 6 Bq/m3. さらに，これら 2枚のスポット

の134Cs/37Cs放射能比は，それぞれ0.91と0.92だ、った17)• 

これら 2枚のスポットから，放射性粒子の単離を試みた．

粒子の分離手順は以下に示す手法で、行った4）.まずイメー

ジングプレート（IP）に各スポットを密着露光させ，オー

トラジオグラフィー（GEmeasurement & control製CR×

25P CRスキャナー）により放射性物質の分布を可視化し

たそこから粒子状の放射性物質が確認された部分をカッ

ターナイフで切り抜き，カーボンテープを貼り付けたスラ

イドガラスにフィルター繊維を崩しながら広げた．その

後， IPを用いたオートラジオグラフィーあるいは Ge半導

体検出器（セイコー EG&G製）を用いたガンマ線スベクト

ル測定による放射性粒子の追跡と，マイクロマニピュレー

ター（マイクロサポート製AP叫ー01）による分画作業を数

回にわたって繰り返し最終的に 1粒子レベルまで単離し

た.12日20～21時のスポットからは大きさ数百nm～数

μmの粒子が複数発見された．このうち 2点を単離して分

析試料としそれぞれ「FH12-a」「FH12-b」とした. 13 

日0～1時のスポットからは 1粒子が単離され，こちらは

「FH13」とした．

なお本稿では， 2号機由来とされる TypeAのCsMPと，

I号機由来とされる TypeBのCsMPの分析結果について

も，比較用試料として適宜参照する．前者は 2011年3月

14日夜から 15日朝にかけて気象研究所において捕集され，

Abeらの先行研究5）で分析された「ParticleA」である．本

稿ではこの粒子を「CsMP-A」と称する．後者は小野らの先

行研究凶で分析されたもので，福島県内の帰還困難区域に

おいて採取した土壌より分離された 7点の CsMPのうちの

「Particle1」である．本稿ではこの粒子を「CsMP-B」と称

する．

2・2 分析方法

2・2・1 形態観察及び放射能測定 SPM計テープろ紙

より切り抜いた 2枚のスポットから単離された放射性エア



アナリテイカルレポート 小野崎，阿部，中井，足立，五十風，大捕，海老原？宮坂F中村1末木，梅田，森口：福島第→原子力発電所事故によりl号機から放出された放射性エアロゾルの物理・化学的性状の解明 759 

ロゾル 3粒子をスライドガラスに載せ，低真空型走査電子

顕微鏡（SEM：目立ハイテクノロジーズ製SU3500）を用い

て，蒸着等の前処理を行わずに形態観察を行ったそして

SEMに接続したエネルギー分散型X線検出器（EDS：堀場

製作所製X-max）により，加速電圧 15kVでEDSスペクト

ルの測定を行った．

さらに， Ge半導体検出器（CANBERRA製 GC4018）を

用いたガンマ線スペクトル測定によって，単離した試料1

粒子ごとに，出Csと日7Csの放射能測定を行った. 134Csは

日本アイソトープ協会製の点線源用標準線源を， 1s1Csにつ

いてはアマーシャム製の点線源用標準線源を用いて，検出

器の上部中心に置いて測定した．なお，標準線源の放射性

同位体は表面から 1mm内側に装着されている．後述する

ように放射性エアロゾルは放射光実験用にカプトンテープ

上に固定されているので，標準線源と測定条件が揃うよ

う，スライドガラスを用いて 1mm離した位置に来るよう

調整した標準線源と放射性エアロゾルが同一条件で測定

できていると仮定し，標準線源の放射線計測量との比較に

より，放射能の絶対値と統計誤差を算出した得られた各

放射能は 2011年3月11日14:46当時の値になるよう減衰

補正を行った．各粒子について 134Cs/37Cs放射能比を算出

し事故当時の福島第一原発1～3号機の核燃料組成から

求められた推定値川と比較して放出炉を推定した．

2・2・2 放射光マイクロビーム複合X線分析 穴をあ

けたアクリル製の支持板にカプトンテープ（寺岡製作所

650S #25）を貼り付け，粘着面に放射性エアロゾルを 1粒

子ずつスライドガラス上から転写し放射光実験用試料と

した放射光マイクロビーム複合X線分析は， SPring-8の

分光分析ビームラインである BL37XUにて行った．この

ビームラインでは，アンジュレータから発生した硬X線領

域のX線を二結晶モノクロメータで単色化後， Kirkpatrick-

Baezミラー集光素子によって縦横約 1μmにまで集光する

ことができる．この単色X線マイクロビームをプローブと

して，各粒子について放射光マイクロビーム蛍光X線分析

(SI旬－XRF）及びイメージング， X線吸収端近傍構造解析

(SRサ・XANES），粉末X線回折分析（SR－μ部D）を行った

測定に際し，各粒子はアクリルホルダーごと実験ハッチ

内の X-Yステージに固定した．用いた入射X線のエネル

ギーは 7.0keVから 37.5keVまでと幅広いため，測定を高

エネルギー用（17.1～37.5keV）と低エネルギー用（7.0～

15.0 keV）の2回のビームタイムに分けて行った．なお，試

料によって光学系の細部及び実験ハッチが異なる. FH 13 

及び比較用試料2点については，先行研究5）凶と同じ光学

系及び測定条件として， BL37XUの第 1ハッチにて実験を

実施した．この光学系では，高エネルギー用のピームタイ

ムにおいては散乱角 90°の位置に CANBERRA製 Si(Li）半

導体検出器を，低エネルギー用のビームタイムにおいては

シリコンドリフト検出器（SDD:Rontec製Xflash2000）を

設置した.FH 12-a及びFH12-bについては BL37XUの第

3ハッチにて実験を行い，こちらは高エネルギー用と低エ

ネルギー用の双方のビームタイムで共通して 4素子シリコ

ンドリフト検出器（目立ハイテクサイエンス製Vortex-

ME4）を試料の左右2方向に設置した．これらの検出器を

用いて試料由来の蛍光X線及び散乱X線信号を検出し，

SR-μ-XRF及び蛍光法の SRサ XANESを行ったまた，二つ

の実験ハッチで共通して，低エネルギー用ビームタイムに

おいて，試料の後方200mmの位置に CMOSフラットパネ

ルセンサーを設置して，透過型デパイ・シエラー法の

SR-μ-XRDを行った．

SR-μ-XRFは高エネルギー用ビームタイムにて行った

入射X線のエネルギーを Ba-K吸収端（37.4keV）まで励

起可能な 37.5keVに単色化し各粒子に含まれる微量重元

素に着目した化学組成の分析を行った SR-μ-XRFイメー

ジングにより粒子の位置を特定し， SRサXRFスペクトル

測定を行った積算時間は 300秒とした．スペクトル上に

検出された元素について， SR-μ-XRFイメージングにより

元素分布を可視化した．イメージングのステップ幅は 0.5

μm （第 1ハッチ）または 0.2μm （第3ハッチ）とし， 1点

あたりの積算時間は 3秒とした．

SRサXRFで検出された金属元素のうち， Fe, Zn, Mo, 

Snの4元素についてK吸収端の SR-μ-XANESを行った.Fe 

及びZnは低エネルギー用， Mo及びSnについては高エネ

ルギー用ビームタイムでそれぞれ分析した．各元素の K吸

収端の前後約 100eVの範囲について，ステップ幅 1eVで

蛍光法により S畏cμ-XANESスペクトルを測定した. 1点あ

たりの積算時間は， SR-μ-XRFイメージングで検出されて

いたカウント強度に応じ， 1～ 3秒で設定した．参照試料と

して，先行研究5)14）と同様に各元素の金属粉末，酸化物，塩

化物と，各元素を含有するガラス試料を測定した．

SR-μ-XRDは低エネルギー用ビームタイムで実施し入射

X線は 15.0keVに単色化し， I回440ミリ秒の測定を 100

回積算した参照試料として Si粉末（NIST製 SRM640c) 

をカプトンテープ上に貼り付けたものを同様に測定した．

これらの実験はすべて大気中で行われた．

2・3 流跡線解析

気象庁メソスケールモデル（MSM）から得られた風の場

に基づいて， 10分ごとに気塊の位置を評価する目的で流跡

線解析を行った.MSM分析は 21800m までの 50層で，水

平分解能 0.0625×0.05度を有している．地表面データは 3

時間の解析値と 1時間の予報値を，モデル面データは 3時

間の解析値を用いた．流跡線解析の初期高度は地表50～

1000 mに50m間隔で設置した．なお，気塊が地表面より

下に移動した場合は計算を停止した
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Table 1 Decay-corrected activities (as of 14: 46 JST, 
11st March 2011) of 134Cs, 137Cs, and 

l担Cs/137Cs( ± statistical error) of individual 

particles 

134Cs (Bq) 
137Cs (Bq) 
mcs/1"Cs 

FH 12-a FH 12-b FH 13 

3.67 ± 0.09 4.62 ± 0.11 8.92 ± 0.22 
3.91 ± 0.13 4.93 ± 0.17 9.68 ±0.33 
0.94 ± 0.04 0.94 ± 0.04 0.92 ± 0.04 

3 結果と考察

3・1 放射性エアロゾルの放射能及び形態

2011年3月12日20～21時のスポットより分離された

FH 12-aとFH12-b，同 13日0～1時のスポットより分離

された FH13について，ガンマ線スペクトル測定により得

られた 1粒子レベルでの 134Cs及び137Csの各放射能 （2011

年3月当時に減衰補正）と，間Cs/37Cs放射能比を Table1 

にまとめた．いずれの粒子も 134Cs/37Cs放射能比は約 0.9

となり，福島第一原発の 2号機（1.08）や3号機（1.05）よ

りも 1号機（0.94）の推定値11）』こ近い結呆となったまた，

前述したスポット全体の平均的な放射能比とほぼ同じだ、っ

た．捕集されたタイミングと観測された放射能比より，こ

れらの粒子は福島第一原発1号機由来であると考えられ

る. 1号機由来の微小な放射性エアロゾルを環境試料から

単離することに成功した例は本研究が初めてである．これ

ら3粒子の SEM像を Fig.la～dに示す．比較のため， Fig.

le及びFig.lfにCsMP-A及びCsMP-BのSEM像を示しで

ある．

FH 12-a (Fig. la）は直径2μm程度の粒子であり，気体

が凝集したような形状をしている.FH 12-bは，まとまっ

た状態で発見された数百 nm～数μmの粒子（Fig.lb）の

中から，最も大きい直径2μm弱の 1点（Fig.le）とした．

FH 13 (Fig. ld）は5～10μmの歪な形状をした粒子であ

り，他の 2粒子に比べると大きいが， EDSマッピングによ

ると主成分はCであり，その中に後述するような重元素を

含む数百nmの微小粒子が複数個埋まっている状態である

と考えられる．ここでSEM像（Fig.lf）を示した CsMP-B

以外にも， 土壌より発見された 1号機の水素爆発由来とさ

れる TypeBのCsMPは少なくとも 50μmを超える大きさ

である13)14），しかしながら，本研究で発見された放射性エ

アロゾルは 1号機由来であるにもかかわらず，いずれも数

μmオーダーと小さく，これは 2号機由来とされる TypeA 

のCsMP(Fig. le）と同程度である．

Type AのCsMPは直径数μm前後の粒子に 0.1～1Bq 

オーダー（2011年3月当時）の 134Cs及び137Csを含む山）．

一方， l号機の水素爆発由来とされる TypeBのCsMPにつ

いては，先述したように TypeAのCsMPよりも体積比放

Fig. I SEM images of radioactive aerosols emitted 
by the FDNPP accident 

(a) FH 12-a, (b, c）問 12-b,and (c) FH 13 emitted 
from the FDNPP Reactor l, (e) CsMP孔5>and （め
CsMP-B14> for the comparison. 

射能が低いことが指摘されている13）. この特徴が1号機由

来の放射性エアロゾルにも適用されるならば， TypeAの

CsMPと同程度の大きさ（直径数μm）のときには，その放

射能は0.1Bqあるいはそれ以下になるはずである．しかし

ながら TableIに示したとおり，本研究で発見された放射

性エアロゾルは，直径数μm以下という小ささにもかかわ

らず4～10Bqという比較的高い放射能を有しており， 2号

機由来とされるTypeAのCsMPに匹敵する値であった．こ

の結果は，これらの放射性エアロゾルは 134Cs/37Cs放射能

比から I号機由来であると推定されたものの，これまでに

土壌中から発見されていた TypeBのCsMPがただ微細化

しただけではなく，明らかに異なる物理・化学的性状を有

していることを意味している．

3・2 化学組成及び元素の起源

本研究で発見された放射性エアロゾル 3粒子 （FH12-a, 

FH 12-b, FH 13）について，代表的な EDSスペクトルを

Fig. 2にまとめて示した. FH 12-aのEDSスペクトルは粒

子の中央付近で得られたものであり， Cs-L線が検出された

ほか， Cr,Mn, Fe及びZnのX線も検出されたまた，こ

の粒子では Cl-K線もはっきりと検出されている.FH 12-b 

についても，粒子の中央付近で測定されたEDSスペクトル

を示している.FH 12-aと同様に Cs-L線， Fe及びZnのK
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線が検出されたほか， FH12・aほどではないものの CI-K線

も検出された．なお， FH12・bとともにまとまった状態で

発見された数百nm～数μmの粒子（Fig.lb）については，

すべてから Cs-L線及びCI-K線が検出された FH13につ

いては，複数点の分析を行ったなかで最も明瞭なCs-L線が

検出された点のスペクトルを Fig.2に示している．この点

では Ca, Cr, Mn, Fe, ZnのK線と Sn-L線，さらに微弱

ながら Cl-K線も検出された．なお， Fig.2に示した 3点の

EDSスペクトルでは共通して Siと0のK線が検出されて

いるが，本研究のEDSはスライドガラス上に載せた状態で

測定を行っているために，これらの元素が粒子中にどの程

度含まれているかは判断できない．

続いて，本研究で発見された放射性エアロゾル3粒子の

SIじμ－XRFスペクトルを Fig.3に示した．比較のために，先

行研究5)14）で報告されたCsMP-A及び、CsMP-Bのスペクトル

についても合わせて示しである. FH 12-a及びFH12-bに

ついては粒子の中央付近， FH13については後述する

SRサXRFイメージングにより， CトK線が最も強く検出さ

。 2 4 6 

Energy /keV 

8 10 

Fig. 2 Comparison of SEM-EDS spectra of the three 
radioactive aerosols emitted台omthe FDNPP Reactor I 
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れた部分で得られたものである.CsMP-A及びCsMP司Bのス

ペクトルは先行研究5)14）で示したものと同一で、ある．なお，

先述したとおり FH13, CsMP-A, CsMP-Bの3点 （第1ハッ

チ， Si(Li）検出器を使用）と， FH12-a及び四 12-bの2

点（第3ハッチ，SDDを使用）とで，測定時の光学系が異

なることに注意されたい光学系の変化に伴って， 33～35 

keVの範囲に検出されているコンプトン散乱のエネルギー

が変わっているほか，エネルギー分解能はSDDで測定した

ものの方が優れている．一方，素子厚の薄い SDDでは， Si

(Li）検出器に比べて高エネルギー領域のX線の検出能力

に劣る．そのため， Fig.3に示した 5点の SR世－XRFスペク

トルについて，検出されたピーク強度から粒子聞で重元素

組成を定量的に比較することは困難である．よって本稿で

はSR-μ-XRFの結果について，定性的な組成の議論のみを

行う．

37.5 keV励起の SR廿XRFによって，本研究で発見され

た放射性エアロゾル3粒子から， EDSでは検出されなかっ

た様々な重元素が検出された．以下の 14元素は 3粒子で

共通して検出された： Fe,Zn, Br, Rb, Mo, Ag, Cd, In, 

Sn, Sb, Te, Cs, Ba, Pb.これらの元素のほかに， FH12-a 

とFH12-bから共通して Mn, Ni, Sr, Zr, Pd, Uが検出

された FH12-aとFH12-b は全体的なスペクトル形状が

似ており，検出された元素も共通しているが， FH 12・bの

方がBr, Rb, Csの強度が明らかに弱い.FH 13はこれら

2粒子とは異なる光学系で測定されたものであるが，光学

系の違いによる感度の差を考慮しでも，他の粒子とはやや

異なる組成的特徴を示している．なお，これまで行われた

CsMPに関する研究で， Brの存在を指摘した例はない3).

SR-μ-XRFで検出された元素のうち， 3粒子で共通して検

出された Fe,Zn, Br, Rb, Mo, Sn, Cs, Baの8元素に

着目して， SR-μ-XRFイメージングによってこれらのKα線

の強度分布を可視化した. FH 12-a, FH 12-b, FH 13につ

考若手 5山・－ 函・υ l凶 ＂＇ 富士
）凶 言語

~ FH12・a

Co npton 
:scat辱

5 20 25 30 35 40 

・Peaksfrom instrument Energy /keV 

Fig. 3 Comparison of SR-μ-XRF spectra (excited by 37.5 keV X-ray) of the three radioactive aerosols emited from 
the FDNPP Reactor 1, CsMP-A (radioacrive particle believed to be emitted from the FDNPP Reactor 2)51, and CsMP-B 

(radioactive particle believed to be emitted by the hydrogen explosion of the FDNPP Reactor 1)141 
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Fig. 4 Distribution of eight representative elements in the three radioactive aerosols obtained by SR-μ-XRF imaging 
and SEM images corresponding to血eimaging region 

(a) FH 12-a, (b) FH 12-b, and (c) FH 13. Scale bars in SEM images show 1 μm. 

いて得られた SRが－XRFイメージング結果と，イメージン

グ範囲に対応した SEM像を Fig.4a-cに示した元素によ

る明確な傾向はないものの，粒子内で重元素が不均一に存

在していることが明らかとなった．例えばFig.4aに示した

FH 12-aのSR-μ-XRFイメージング結果において， RbやSn

などは粒子の全体から検出されているのに対し， Moは粒

子の右下部分に偏在していることがわかる．同様に FH13 

のイメージング結果（Fig.4b）においても， SnとCsの分

布に明らかな差が見られる．なお Fig.4bに示した FH12-b 

のイメージング結果のうち，スペクトル（Fig.3）上で極め

て微弱に検出されていた Br,Rb, Csの3元素については，

他の元素に比べてノイズによる影響が激しい.2号機由来

とされるTypeAのCsMPについては， nmレベルのインク

ルージョ ンの存在がいくつかの研究6)7）川で指摘されてい

るものの，ここで見られたような μmレベルの元素の偏在

は確認されていない．一方， 1号機の水素爆発で生成され

たとされる TypeBのCsMP13l14lについては，粒子自体の大

きさがそもそも大きいせいもあり，粒子内に μmレベルで

の元素の偏在が見つかっている．こうした粒子内での元素

の均一性の違いは，粒子の生成過程を強く反映しているも

のと考えられる．本研究の SR-μ-XRFイメージングは透過

力の高いX線を用いているため，深さ方向の信号が積算さ

れてしまう．また，今回分析した粒子に対してビームサイ

ズが大きいこともあり，Fig.4に示したイメージング結果

のみからでは，粒子内における元素の分布状態を正しく犯

握することは困難であった CsMPに関するいくつかの研

究6)7)16）で導入されているように，破壊分析にはなってしま

うものの，集束イオンビームで粒子内部を切り出して SEM

や透過電子顕微鏡による観察を行うことで，より詳細な元

素分布や内部構造が明らかになると期待される．

EDS及びSR-μ-XRFによって検出された元素について，

先行研究5)14）を参考にしながら，その由来を考察した FH

12-a及びFH12・bで検出された Uは核燃料， Brから Baま

での 14元素 （Br,Rb, Sr, Zr, Mo, Pd, Ag, Cd, In, Sn, 

Sb, Te, Cs, Ba）は，その核分裂生成物に帰属可能である．

ただし ZrとSnについては 燃料被覆管の Zr-Sn合金に由

来する可能性もある.Pbは格納容器内側の放射線遮蔽用

のPb板に由来すると考えられる.Cr, Mn, Fe, Ni, Zn 

については原子炉の構成材料に由来するものと考えられ，

特に Cr,Fe, Niは一般的なステンレス鋼の主成分であり，

これに Moを加えたSUS316やSUS316Lは耐腐食性に優れ

るとされる．また Mn,Ni, Moの3元素については，圧力

容器に使用された Mo-Mn-Ni鋼に由来する可能性も考えら

れる.EDSで検出された 0, Na, Al, Si, Caについては，

断熱材やコンクリートに由来する可能性もあるが，先述し

たように下地のスライドガラスの成分が検出されている可

能性もあるため，特定が困難であった興味深いのが，本

研究で発見された放射性エアロゾルから共通して検出され

たClとBrである．これらは原子炉の緊急冷却用に注入さ

れた海水に由来する可能性があり，詳しくは後述する．な

お，同じくハロゲン元素である Iについては， その Kα線

(Kα1: 28.61 keV）が比較的高濃度で含有されている Snの

却線（邸1: 28.49 keV）と重複してしまい，本分析手法で

はその存在を確認できなかった以上のように，本研究で

発見された放射性エアロゾル 3粒子について， EDS及び

SR廿XRFによって検出された元素は事故当時炉内に存在

した物質に由来する可能性が示唆された

3・3 粒子の化学状態

本研究で発見された放射性エアロゾル 3粒子について，

Fe, Zn, Mo, SnのK吸収端 SRァμ－XANESスペクトルを測

定したここではMかK及び、Zn-K吸収端SR世－XANESの結果
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Fig. 5 Results of SR-μ-XANES analyses 

Compasirion of (a) MかK edge and (b) Zn-K edge 
SR-μ-XANES spectra of the three radioactive aerosols 
emitted from the FDNPP Reactor 1 and reference 
materials. 

について，参照試料のスペクトルと共にそれぞれFig.Sa b 

に示した.SR-μ-XANESスペクトルの測定箇所は SR-μ-XRF

と同一である．

まずMcトK吸収端（Fig.Sa）に関して， Moが酸化数＋6

で存在する場合には，図中に破線で示したような pre-edge

ピークが検出される．そこで本研究で発見された放射性エ

アロゾル3粒子について見てみると，FH12-a及びFH12-b 

では Mo6＋に帰属される pre-edgeが検出された．さらに，

これら 2点についてスペクトルの形状を参照試料と比較す

ると，酸化物 Mo03よりも Mo6＋イオンを含むガラスのも

のに近いことがわかる． 一方， FH13については pre-edge

ピークは検出されておらず，より低い酸化数で存在する可

能性が示唆されたここで先行研究5）を見ると， 2号機由来

とされる TypeAのCsMPでは，本研究の FH12-aやFH

12・bと同様に，ガラス相中に Mo6＋イオンの形で存在して

いることが，本研究と同じ SRァμ－XANESによって明らかに

なっている． 一方，土壊から分離された 1号機の水素爆発

由来とされる TypeBのCsMPにおいては， 一つの粒子内

でガラス中の Mo6＋イオンとして存在している部分と，よ

り低い酸化数の状態で存在する部分が混在していた凶．た

だし還元雰囲気下で生成した粒子であっても，長期間環

境中にさらされることで部分的に酸化するとの指摘もあ

り20），高い酸化状態が生成時の酸化雰囲気を示唆するかど

うかは現時点では断定できない．

続いて Zn-K吸収端（Fig.Sb）を見ると，放射性エアロ

ゾル3粒子のいずれにおいても， Znは酸化数＋2の状態で

存在していることがわかった．特に FH13については，参

照試料として測定した Zn2すイオンを含むガラスのものと

スペク トル形状が比較的類似していたしかしながら， FH

12-a及びFH12・bにおいては，緩やかなガラスのスペクト

ルに比べて吸収の最大点（ホワイトライン）がシャープで

ある．他の参照試料のスペクトルと比較した結果，これら

の粒子中では Znの一部がZnCl2の形で存在すると推定さ

れた．先に示した EDSスペクトル （Fig.2）においても，こ

れら 2粒子からは ClのK線が強く検出されており，この

推定が支持される.CsMPに関する先行研究のなかで，

S艮cμ-XANES5)14lによって ZnCl2の存在が示された例はない

が，高角度散乱暗視野法走査型透過電子顕微鏡 （HAADF-

STEM）を用いた研究16）により， TypeAのCsMPの内部に

ZnCl2のナノスケールのインクルージョンが存在している

とする報告がある．

ここで示していない2元素については，まずSn-K吸収端

SRゃ－XANESではホワイトラインの位置から 3粒子とも酸

化数＋4の状態で Snを含有していることが明らかになっ

たなお．酸化数＋4の参照試料として酸化物 Sn02と，

Sn4+を含むガラスを測定しているが，放射性エアロゾル中

のSnがこれらのどちらに近いかはスペクトル形状から判

断できなかった.Fe-K吸収端SI乙cμ-XANESについては， FH

12-aとFH12-bについてはFeが酸化数＋3で存在すると推

定されたのに対し， FH13では吸収端エネルギーがやや低

エネルギーに位置したため 還元的な形態が混在している

可能性が示された．なお Feについても SR-μ-XANESによ

り具体的な存在状態は特定されなかった

また，本研究で発見された放射性エアロゾル3粒子につ

いて SR-μ-XRDを行ったが，いずれにおいても回折ピーク

は得られなかった.Type AのCsMPについても，同手法で

回折ピークは得られていないが5）.先述したように粒子内

にナノサイズの結晶性物質の存在が指摘されている制）ω．

一方， TypeBのCsMP14）においては，粒子の母体は結晶性

を持たないケイ酸塩ガラスであったが，粒子内部に Feを

主成分とする酸化物が存在していることが，本研究と同じ

SRゃ－XANES及びSR-μ-XRDによって同定されている．

以上の化学状態に関する分析結果をまとめると， SPM計

テープろ紙より切り抜いた2枚のスポットより単離された

放射性エアロゾル3粒子については，比較的酸化的な状態

で金属元素を含有しており，一部は塩化物の形になってい

る可能性が示されたまた， 一部の金属元素についてはガ

ラス相中に金属イオンの形で存在する場合と SR-μ-XANES

スペクトルが類似していたが，材脱で発見された放射性

エアロゾルが先行研究5)14）で報告された CsMPと同様に，

ケイ酸塩ガラスを母体としているかは現時点では判断でき

ない．ただし SR-μ-XRDで回折ピークが検出されなかった

ことから，非晶質あるいは結晶性の低い物質を母体とし

て， SR-μ-XANESで見られた塩化物はインクルージョ ンの

ような形態と推定される．同様の粒子がこれまで原発周辺

で採取された土壌から発見されていなかったことを考慮す
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ると，これらの放射性エアロゾルに含まれる放射性核種は

可溶性である可能性が高い．

3・4 粒子の生成過程に関する考察

ここで，本研究で発見された放射性エアロゾル 3粒子に

ついて，先行研究5)14）で報告された CsMP孔及びCsMP-Bの

化学組成を比較しながら，その生成過程を考察してみた

まず， 2号機由来とされる CsMP-Aと1号機の水素爆発

由来とされる CsMP-Bの組成の違いについて，小野ら14）は

前者がRbとCsに富み，後者がSrとBaに富むことが大き

な特徴であると指摘している．小野ら14）は，本稿で示した

CsMP-Bを含めて計4点のTypeBのCsMPについてEDSス

ベクトル及びSR-μ-XRFスベクトルを報告しているが，そ

の4点、に共通する特徴として CsはEDSの検出限界以下の

濃度であり，また SRサXRFスベクトル上では Cs-K線より

Ba-K線の方が強く検出されたさらに SR-μ-XRFでRbが

ほとんど検出されなかった一方で， 2号機由来とされる

Type AのCsMPには見られない Sr-K線が特徴的に検出さ

れた.Rbは酸化雰囲気， Sr及びBaは還元雰囲気において

揮発性が高くなることが知られているため21），小野ら14）は

2号機由来とされる TypeAのCsMPと1号機由来とされる

Type BのCsMPは生成時の炉内状況に差があり，後者が水

素爆発のタイミングで生成・放出されたことを示す根拠だ

と指摘している．そこで，本研究で分析した 3粒子の

SRサXRFスペクトル（Fig.3）を上記の元素に着目すると，

FH 12-aとFH13では CトK線の方がBa-K線より強く検出

されており， FH12-bでは同程度であった．また， I号機の

水素爆発由来とされる粒子（CsMP-B）ではほとんど検出さ

れない Rbについても，本研究で発見された放射性エアロ

ゾルから共通して検出されており，特に FH12-aとFH13 

において Rb-K線がはっきりと検出された．その一方で，本

研究で発見された放射性エアロゾル 3粒子からは， Srはほ

とんど検出されなかった．よって Rb, Sr, Cs, Baという

4元素に着目した場合，今回分析した 3粒子のうち FH12-a 

とFH13については， 1号機の水素爆発由来とされる Type

BのCsMPよりも， 2号機由来とされる TypeAのCsMPに

近い．すなわち，小野ら14）の指摘する揮発性の違いに関連

付けるとすれば， FH12-aとFH13は還元雰囲気中ではな

く，酸化雰囲気中で生成された可能性が高いということに

なる．残る 1粒子の FH12-bについては上記の 4元素がほ

とんど検出されていないが，これは「FH12-aから RbとCs

が欠損した組成」と考えるのが適当であると考える．ここ

でSR-μ-XANESの結果と併せて考えると， FH13では還元

的な状態の金属が現在しているものの， 1号機の水素爆発

由来とされる TypeBのCsMP14lに比べて金属元素が酸化的

な状態になっており，先述した可能性とよく対応してい

る．

ここで着目したいのが，本研究で発見された放射性エア

ロゾル 3粒子で共通して検出された Cl及びBrの存在であ

る. 2号機由来とされる TypeAのCsMPの研究において，

EDS7lやHAADF-STEM16lを用いた分析によって微量な Cl

の存在が指摘されており，その由来は冷却のために炉内に

注入された海水と推定されている．さらに， 2011年3月12

日における 1号機の冷却及び水素爆発に関する推移沼）を見

ると， 12日5:46から 14:53まで行われた原子炉への淡水

注入のあと， 15:36頃に水素爆発が発生した 19:04より

海水注入が開始され， 19:25に一旦停止したのち， 20:20

から海水及びホウ酸水による注水が開始されたすなわ

な水素爆発を起こした時点、で 1号機において海水注入は

行われていなかった．換言すれば，本研究で発見された放

射性エアロゾルに含まれる Cl及びBrが海水に由来するも

のであり，かっ放出から捕集までの聞に大気中で付着した

海塩によるものでないとすれば これらの粒子が生成され

たのは 1号機への海水注入が行われたあとということにな

る．小野ら14）が指摘しているとおり， 12日の水素爆発は炉

心ではなく原子炉建屋で発生したものであるため， TypeB 

のCsMPの生成がこの爆発のみで引き起こされたとは判断

できないが，先述したような還元雰囲気下で揮発性の高く

なる元素の存在や， 50μmを超える大きさ，あるいは歪な

形状などを考慮すると，その主要な生成・放出要因は水素

爆発であった可能性が高い．一方，本研究で発見された放

射性エアロゾルについては，この水素爆発の段階で生成さ

れたのではなく，海水注入に伴い揮発性の高いハロゲン化

物が生成されたことが，その生成に大きく関係しているも

のと考察する. SR世XRFイメージング（Fig.4参照）に

よって粒子中に μmレベルの元素の不均一性が見られた点

も，これらの粒子が高温で熔融したものではなく，揮発及

び凝結によって生成されたものであった可能性を支持す

る．さらに，本研究で発見された放射性エアロゾルが比較

的酸化的な雰囲気で生成されたという本研究の分析結果

は，その生成当時，炉内に酸素が流入するような損傷が生

じていたか，炉内で酸素が発生するような事象が生じてい

たことを示唆する．一方で，本研究で対象とした SPM計測

定局は海岸地点に位置し浮遊中に付着した海塩粒子に由

来する可能性も十分に考慮する必要がある．今回発見され

た放射性エアロゾルについて，より詳細な内部構造が明ら

かになることで， Cl及びBrの由来が明らかになるものと

期待される．

これまでに発見，報告された 1号機由来とされる放射性

粒子，すなわち TypeBのCsMPは，すべて事故後数年が

経過したあとに採取された環境試料から分離されたもので

あった13)14)•これらの粒子はガラスを母体としているた

め，水に対して不溶または難溶と考えられ，環境中に数年

間置かれていた聞に部分的な溶出や酸化が生じることは
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あっても，粒子自体が完全に消失することはない．しかし

ながら，今回SPM計テープろ紙から切り抜いたスポットよ

り分離された放射性エアロゾル3粒子については，少なか

らず放射性核種を水溶性物質として含有している可能性が

ある．水溶性の放射性エアロゾルは事故当時の炉内環境を

推測するうえで重要な情報を含んでいるが，こういったエ

アロゾルは大気中への放出後にすぐ変化・溶解してしま う

ため，その性状を長期間野外環境にさらされた試料から調

査することは極めて難しい．本研究では，原発から極めて

近い距離において事故直後の大気粉塵を捕集した SPM計

テープろ紙を対象とし，さらにこの時間帯では近隣の

AMeDAS地点、で降水が観測されておらず，雨による変質を

受けていなかったことで，これまでに発見されていなかっ

た水溶性の放射性核種を含む放射性エアロゾルを発見・単

離することができ，その具体的な物理・化学的性状を 1粒

子レベルで初めて明らかにした．また，これまで 1号機由

来の CsMP(Type B）と 2号機由来の CsMP(Type A）は

粒径や形状，あるいは体積比放射能などの物理・化学的性

状に明確な違いがあると考えられてきたが．本研究で発見

された 1号機由来の放射性エアロゾルは， TypeBのCsMP

とは明らかに異なる性状を有していた．事故由来の放射性

物質について放出源を推定するためには，大きさや形状の

みを指標とするのではなく，やはり 1粒子レベルで

IMCs/37 Cs放射能比を算出することが望ましい．

3・4 流跡線解析

本研究で対象としたSPM計テープろ紙より切り抜いた2

枚のスポットは， 捕集された場所 （測定局）と日時が明ら

かで，さらに1時間単位という高い時間分解能を持つ試料

である．これらの情報と MSMで得られた風の場の情報を

使用した流跡線解析によって，捕集されたエアロゾルの飛

散経路を見積もった各スポットの捕集開始時間である

2011年3月12日20時と 13日0時（ともに日本標準時， JST)

における，調u定局からの後方流跡線解析の結果をFig.6a及

びbに示した．各気塊の流跡線は 1時間ごとにマーカーを

付し， 3時間おきにマーカーを大きくしである．また，流

跡線の色は計算の始点すなわち測定局上空到達時におけ

る，各気塊の高度を表している．

Fig. 6aより，12日20時に測定局の上空に存在した気塊

のうち．上空400m以高のものについては1時間前，低高

度のものについても 2時間前には福島第一原発の上空に位

置していたことが示された．この結果は， FH12-a及びFH

12-bが福島第一原発から放出されたものであったと仮定し

た場合．推定される放出時間は早くても 18時であったと

いうことになる．この結果は，これらの放射性エアロゾル

が15:36頃に発生した水素爆発により生成・放出されたも

のではなく， 19:04より開始された海水注入の影響を受け

て生成されたとする，先述の考察を支持するものである．

続いて， Fig.6bに示した 13日0時の測定局における後方

流跡線解析の結果については，測定局と原発の距離 （約 25

km）であれば1時間以内で移動可能であるとする結果で

あった．しかしながら，計算された各高度の流跡線のなか

に，原発周辺20km圏の上空を通過するものはなかった．

ただし今回の流跡線解析で用いたデータでは，特に地表

付近で当時の気塊の動きを十分に再現できていない可能性

が考えらえる． 当時の風速が弱かったことを考慮すると，

接地逆転層が形成されていた可能性もあり，それが再現を

困難にする一因になった可能性がある．よって FH13につ

いては，FH12-a及びFH12-bと同様のタイミングで生

成・放出されたものが地表付近を通過して 13日0～ 1時に
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測定局に飛来した可能性と， 1号機からの放射性エアロゾ

ルの放出が少なくとも 13日0時頃まで継続していた可能

性の双方が推定される．

いずれにせよ，本研究でSPM計テープろ紙より単離され

た放射性エアロゾルは， I34Cs/37Cs放射能比から推定され

たとおり福島第一原発1号機に由来するものと考えられる

が，その生成・放出の直接的要因は水素爆発ではなく，そ

の後の海水注入に伴い揮発性の高いハロゲン化物が生成さ

れたことが大きく影響している可能性が考えられる．

4 結言

2011年3月 12日15時 36分に発生した福島第一原子力

発電所1号機の水素爆発のあとに，北方向約 25kmに設置

されていた測定局で捕集された SPM計テープろ紙から，

12日20～ 21時及び 13日0～ 1時に捕集された 2枚のス

ポットを切り抜いた．各スポットから放射性エアロゾルを

単離し，放射光マイクロビーム複合X線分析を含む 1粒子

レベルでのキャラクタリゼーションを実施した．本研究で

発見された放射性エアロゾル 3粒子は， 134Cs;137Cs放射能

比から 1号機由来であることが確かめられた．しかしなが

らその形状や大きさは，先行研究凶で原発周辺の土壌から

発見されていた 1号機の水素爆発由来とされる TypeBの

CsMPとは明らかに異なっていた．また， EDSによってす

べての粒子から共通してClが検出され，これは冷却のため

に注入された海水に由来するものであると考えられる．

SIしいXRFの結果，本研究で発見された放射性エアロゾル 3

粒子から，核燃料由来と考えられる Uをはじめとして，そ

の核分裂生成物に帰属される重元素．さらには原子炉の構

成材料と考えられる金属元素が検出されたが，これらの元

素は粒子内で不均一に存在していた TypeBのCsMPが還

元雰囲気下で揮発性が高くなる SrやBaを多く含んで、いた

のに対し本研究で発見された放射性エアロゾルはこれら

の元素を含まず， 2号機由来とされる TypeAのCsMPと同

様に，酸化雰囲気下で高揮発性となる Rbを含んでいたま

た，これまでCsMPの分析では報告例のないBrを含有して

いることが明らかになった. SR-μ-XANESでは，これらの

放射性エアロゾルに含まれる金属元素が比較的酸化的な状

態で存在し，さらにその一部が塩化物になっていることが

示された．また， SR-μ-XRDにより粒子の母体が非品質ま

たは結品性の低い物質であることが示された水素爆発由

来とされる TypeBのCsMPとの物理・化学的性状の違い，

さらには Cl及びBrを含むという組成的特徴から，本研究

で発見された放射性エアロゾルは 12日15:36頃に発生し

た水素爆発によって生成・放出されたものではなく，その

後の 19:04から開始された海水注入に伴い，揮発性の高い

ハロゲン化物が生成したことが，放射性エアロゾルの生成

の要因の一つになった可能性が考えられる．こうした物

理・化学的性状は，これまでに発見・報告されていたType

A及びTypeBという 2種類のCsMPとは明らかに異なるも

のであり，本研究によって新たなタイプの CsMPが発見さ

れたと言える．

事故から年月が経つにつれて，短半減期の放射性核種の

検出は困難になる．それに伴い，事故による放射性粒子そ

のものを分析する研究例は減少していくだろう．しかし

こうした事故由来の放射性粒子は当時の炉内環境を保存

し，多くの情報を内包している貴重な「試料・資料」であ

ることに変わりはなく，それらの分析手法も多角化してい

る．今後も CsMPをはじめとした放射性粒子を対象とした

研究が発展し事故事象解明の足がかりになることを期待

したい．
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Three radioactive microparticles were separated from particles on filter tape samples 
collected hourly at a suspended particulate matter (SPM) monitoring site located at -25 km 
north of the Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant (FDNPP), after the hydrogen explosion of 
reactor 1 on 12th March 2011. The 134Cs/137Cs radioactivity ratios of the three radioactive 

aerosol particles showed that they were derived from the FDNPP reactor 1, rather than reactors 
2 or 3. The physical characteristics of these particles with < 10 μm in diameter and non-
uniform shape are clearly different from those of radioactive particles generated by the 
hydrogen explosion of the FDNPP reactor 1. A significant amount of Cl w拙 detectedby 

energy dispaersive X-ray spectrometery. Synchrosron radiation microbeam (SRーμー） X-ray 
fluoresence (XRF) analysis showed伽 tthese particles contain a series of heavy eleme凶

related to the nuclear fules and their fission products with a non-homogeneous distribution 
within the particles. In addition, the SR-μ-XRF identified trace amoun臼 ofBr in these 
particles; the element has firstly been found in radioactive particles derived by the FDNPP 
accident. In contrast to the hydrogen explosion-generated radioactive particles containing Sr 
and Ba, both of which are easily volatile under a reduction atmosphere, these elements were 
not rich in出eparticles found in this study. By由eSR-μ-X-ray absorption near edge structure 
analysis and SR-μ-X-ray powder diffraction, it was found that these particles consist of an 
amorphous (or low crystalline) matrix containing metal elements wi由 chemicalstates in a 
comparatively high state of oxidation or chloride. Based on these physical and chemical 
characteristics and a tr司ectoryanalysis of air parcels that passed over出eSPM monitoring site, 
we concluded that these radioactive particles were generated and emitted into the atomosphere 

at the time of seawater i吋ectionfor cooling the reactor after the hydrogen explosion. 

Keywords: Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant Accident; aerosol particle; synchrotron 
radiation X-ray analysis; radioactive material. 




