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チ ェ レ ン コ フ光 測 定 と液 体 シ ン チ レー シ ョ ン測 定 に よ る

89Srと90Srの 迅 速 測 定 法 の 検 討
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Rapid Measurement of 89Sr and 90Sr by Cerenkov and Liquid Scintillation Counting
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Aiji YAMATO*1 and Makoto IWAI*1

TWo methods have been developed for rapid determination of 89Sr and 90Sr in liquidethuent from

nuclear facilities. One is the sequential Cerenkov and 1iquid scintillation counting. The pure β

emitting nuclides, freshly separated from 90Y by 0.05 M TTA-Benzene extraction, are first counted for

89Sr Cerenkov radiation, and then recounted for 89Sr and 90Sr by liquid scintillation counting. The

other is the simultaneous determination of 89Sr and 90Sr With spi11-over method by liquid scintillation
 counting.

Although ingrowing 90Y may be a main cause of errors in determination of 89Sr, it can be minimized
by dual radionuclides counting in Cerenkov and triple radionuclides counting in liquid scintillation.
Reasonably accurate results have been obtailled for samples having 89Sr/90Sr ratio ranging from 0.05 to

20, if the countings are completed within several hours after chemical separation of 90Y.
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I 緒 言

原子力施設か ら環境 に放 出 され る低 レベルの放射性廃

液に含 まれ てい る89Srと90Srを 弁 別測定す るには, 一

般に90Yを ミルキ ングして90Srを 求め, 89Sr十90Srの

グ ロスの測定値 よ り90Srを 差 し引いて89Srを 求め る方

法1)が と られてい る。 しか し, この方法 は, 90Yを ミル

キ ングす るために試料 を約2週 間放 置す る必要があ り,

迅速性が要求 され る試料 に対応す る ことが困難である。

一方, 89Sr, 90Srを 迅速 に測定す る方法 として β線ス

ペ ク トロメー タを利用 した方法2)や, アル ミニウム吸収

板 を利用 して測定す る 方法3), 液体 シンチ レーシ ョン測

定4)ま た はチ ェレンコフ光測定5,6)を 利用 した方法等 が

報告 され てい る。

ここでは, 89Srと90Srの 迅速測定 を(1)チェレンコフ

光測定 と液体 シ ソチ レーシ ョン測定 を組み合わせ た方法

お よび(2)液体 シ ソチ レーシ ョン測定 のみ で行 う方法 につ

いて検討 した ので報告す る。

II 液体 シンチ レー シ ョン測定 および チ ェレンコフ光

測定に よる89Sr, 90Srの 定量方法

液体 シ ンチ レー シ ョソ測定7)は, 一般に他 の β線測定

法 と比べ, 1)β 線 の自己吸収が ないこと, 2)4π 計数 で

あ るため計数効率が高い (89Sr, 90Srの 計数効率 は, そ

れぞれ90%以 上) ことが長所 とされ, また, 短所 と し

て, クエ ンチ ソグに よ り計数効率が低下す ること等が あ
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げ られ る。

ま た チ ェ レ ン コ フ光 の測 定7)で は, 長 所 と して, 1)液

体 シ ソチ レー シ ョソ カ ウ ソ タが 利 用 で きる。2)化 学 クエ

ンチ ソ グの影 響 を うけ ない 。3)放 射 性試 料 の 回収 が可 能

で あ る。4)廃 溶 媒 が 発 生 しな い, 等 が あ げ られ, また 短

所 と して, 1)色 ク エ ソチ ソ グの 影 響 を 受 けや す い。2)計

数 効 率 が 液 体 シ ン チ レー シ ョソ測 定 に 比 べ 低 い な どが あ

げ られ る。 また, チ ェ レ ソコ フ光 の 発 生 に は, エ ネ ル ギ

ー の し きい値 が 存 在 して お り, 理 論 上, 水 を媒 体 と した

場 合0.26MeV以 下 の β線 では 発 光 しな い7,8)。 こ の特

性 を 利 用 す る と90Sr (β 線 最 大 エ ネ ル ギ ー0.55MeV)

を 弁 別 した チ ャ ンネ ル で, 89Sr (β線 最 大 エ ネ ル ギ ー

1.46MeV) の み を チ ェ レ ソコ フ光 に よ り定 量 す る こ とが

可 能 で あ る 。

1. 使 用 機 器 お よび 試 薬

本 実 験 に 使 用 した 液 体 シ ンチ レー シ ョソカ ウ ンタ は,

対 数 増 幅 器 を 使 用 して い るた め 測 定 ゲ イ ソを変 化 させ る

こ とな く, 低 エ ネ ル ギ ー領 域 か ら高 エ ネ ル ギ ー領 域 ま で

同一 ウイ ン ドで 測 定 で き る。 また, クエ ソチ ング の モ ニ

タ方 法 と して は, 外 部 標 準 法 の一 種 で あ るH# (Hナ ン

バ ー) 法9)が 用 い られ て い る。 す なわ ち外 部 標 源137Cs

を照 射 して 非 クエ ソチ ング標 準 試 料 の コ ソプ トソエ ッ ジ

を 自動 ス キ ャ ン ニ ン グに よ って 求 め, この位 置 を基 準 点

と して クエ ンチ ン グ試 料 の コ ソ プ トンエ ッジ の位 置 との

差 をH#と 呼 び, これ に よ りクエ ンチ ング の度 合 を モ ニ

タす る方 式 で あ る。

1) 液 体 シ ンチ レー シ ョ ンカ ウ ン タ; LS-9000 (米 国

ベ ツ クマ ン社 製)

対 数 増 幅 器, 3チ ャ ソネ ル, H#ク エ ソチ ン グ検 出方

式 (自 動 クエ ンチ ソグ補 正)

2) 液 体 シ ンチ レー タ; ア ク ア ゾ ルII (New Eng-

1and Nuclear 社 製)

3) 標 準 線 源

90Sr-90Y; LMRI製

89Sr; Amersham製

2. チ ェ レ ン コ フ光 測 定 と液 体 シ ンチ レー シ ョン測 定

とを 組 み 合 わ せ た 方 法 (以 下 チ ェ レン コ フ ー液 シ ン

法 と 略 す)

89Sr, 90Sr-90Yを 含 む試 料 か ら89Sr, 90Srを 化 学 分 離

後, ま ず チ ェ レ ンコ フ光 測 定 に よ り89Srを 測 定 す る。

次 に, 液 体 シ ソチ レー シ ョン測定 に よ り89Sr+90Srを 測

定 し, チ ェ レ ン コ フ光 測 定 か ら求 め た89Srを 差 し引 く

こ と に よ って90Srを 定 量 す る。

2.1 チ ェ レ ン コフ 光 測 定 (90Srの 定 量)

Fig. 1 に チ ェ レ ン コ フ光測 定 に おけ る89Sr, お よび

90Sr -90Y平 衡 溶 液 のパ ル ス高 スペ ク トル 図 を示 す 。

チ ェ レ ソ コフ光 は, 水 (屈 折 率=1.332) が 媒 体 の場

合, 0.26MeV以 下 の エ ネ ル ギ ー の β線 では 発 生 せ ず,

出 力 パ ル ス は, お もに, 液 シ ン法 の3H測 定 領 域 で測 定

され る。 β線 の最 大 エ ネル ギ ーが0.55MeV (平 均 エネ

ル ギ ー 約0.2MeV) の90Srの 計 数 効 率 は, 1%以 下 で

あ る。90Srに よ る パ ル ス の上 限 に, デ ィス ク リ ミネ ー タ

のLOWER LEVEL (L.L.) を設 定 す れ ば, 89Srの み が

測 定 で きる。

90Srを 弁 別 した チ ャ ソネ ル で の88Srの 計 数 効 率 は約

33%, また90Yで は 約57%で あ った 。 しか し, 放 射 性

ス トロ ンチ ウム の 同位 体 組 成 が90Sr>89Srの 場 合 に は,

90Srよ り成 長す る90Yの 妨 害 を 無 視 で き ない
。 そ こ で

2チ ャソネ ル を設 定 し, 89Sr, 90Yを 測 定 して, 次 式 に

よ りそ れ ぞれ の放 射 能 を 求 め る。

Ch 1; N1=(89Sr)E189+(90Y)E190Y (
1)Ch 2; N

2=(89Sr)E289+(90Y)E290Y

(89Sr), (90Y) は 放 射 能, N1, N12は 各 チ ャ ンネ ル の計

数 値, E189, E289, E190Y, E290Yは そ れ ぞれ89Sr, 90Yの

各 チ ャ ンネ ル の計 数 効 率 を 示 す 。

また, チ ェ レ ンコ フ光 測 定 に お け る水 溶 液 中 で の89Sr

の 計数 値 を100と した 場 合 の 塩 酸 お よび 硝 酸 溶 液 中 で の

Fig.1 Pulse height spectra of Cerenkov radia

tion.

Counter used: Beckman LS-9000, So1ution

used: 0.1MHCI, Solution Vol.: 20 ml.

-: 89Sr 6.1×10-3μCi, ----: 90Sr-90Y 5.1×

10-3 μCi.
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測定結果 (比計数率=塩 酸 または硝酸溶液 中での89Srの

計数率/水 溶液中での89Srの 計数 率) を, Table 1に 示

す。

塩酸溶液の場合, ほ とん ど水溶液 と同様 の結果 が得 ら

れたが, 濃度が高 くな るに従い比計 数率 が若干, 増 加す

る傾向が見 られた。 これは, 塩酸濃 度の増 大に よ り屈 折

率が大 きくな る10)ために, 計数効率が増 加 した ため と考

え られ る。硝酸溶 液の場合 は, 硝酸 自体 が紫 外領域 に吸

収 ス ペ ク トル11)(吸 収 極 大2, 700～3,000A) を も つ て い

るた め, 比 計 数 率 が 低 下 した と考 え られ る。 そ こ で, 本

法 に お い て は, 液 体 シ ンチ レー シ ョ ン測 定 時 に お け る ク

エ ンチ ソグ も考 慮 して, 0.1M塩 酸 溶 液 で測 定 す る こ と

に した。

2.2 液 体 シ ンチ レー シ ョン測 定(90Srの 定 量)

Fig. 2 に液 体 シ ソチ レー シ ョン測 定 に お け る89Sr,

90Sr, 90Y溶 液 の スペ ク トル 図 を 示す 。

チ ャ ソネ ル1は, 90Srの ス ペ ク トル を す べ て 測 定 で き

る領 域 に 設 定 す る。 チ ャ ンネ ル2のL.L. は, 90Srを 完

全 に弁 別 す る位 置, つ ま り チ ャ ソ ネ ル1のUPPER

LEVEL (U.L.) と し, チ ャ ソネ ル2のU.L.は, 90Yの

最 大 エ ネル ギー を超 え る よ う設 定 して ス ピル オ ー バ法 に

よ り90Srを 定 量 す る。 したが つ て チ ャ ンネ ル1, チ ャ

ソネ ル2に は, 次 式 が 成 立 す る。

Ch 1; N1=(89Sr)E189+(90Sr)E190+(90Y)E190Y

Ch 2; N2=(89Sr)E289+(90Y)E290Y

(2)

(89Sr), (90Sr), (90Y)は 放 射 能, N1, N2は 各 チ ャ ソ

ネ ル の 計 数 値, E189, E289, E190, E190Y, .E290Yは そ れ ぞ

れ89Sr, 90Sr, 90Yの 各 チ ャ ンネ ル の外 部 標 準 法 よ り求

め た 計 数 効 率 を示 す 。

89Srは, あ らか じめ チ ェ レ ン コ フ光 測 定 で定 量 して お

き, (2)式 に 代 入 し, 90Srの 放 射 能 を も とめ る。

3. 液 体 シ ンチ レー シ ョン測 定 法 に よ る方 法 (以 下 液

シ ン法 と略 す)

チ ェ レン コ フ-液 シ ン法 と 同様 に試 料 か ら89Sr, 90Srを

分 離 した 後, 液 体 シ ソチ レー シ ョソ カ ウ ン タに3チ ャ ソ

ネ ル を設 定 し, ス ピル オ ー バ法 に よ り89Sr, 90Srお よ び

成 長 して くる90Yを 同 時定 量 す る 方 法 で あ る。 チ ャ ソネ

ル1は90Srの エ ネ ル ギ ー をす べ て測 定 で きる 領 域 に 設

定 し, チ ャ ンネ ル2, チ ャ ソネ ル3は90Srを 弁 別 した

領 域 を さ らに2分 割 す る。 した が つ て次 式 が 成 立す る。

Ch 1; N1=(89Sr)E189+(90Sr)E190+(90Y)E190Y

Ch 2; N2=(89Sr)E289+(90Y)E290Y

Ch 3; N3=(89Sr)E389+(90y)E390y

(3)

(89Sr), (90Sr), (90Y)は 放 射 能, N1, N2, N3は 各 チ

ャ ン ネ ル の 計 数 値, E189, E289, E389, E190, E190Y, E290Y,

E390Yは そ れ ぞ れ89Sr, 90Sr, 90Yの 各 チ ャ ソ ネ ル の 外

Table 1 Effect of concentration of HCI and 

HNO3 on 89Sr Cerenkov radiation.

*1 Counting Efficiency of 89Sr; 31 .6%(90Y; 43.3

%).
*2 Counting Efficiency of 89Sr; 1.4%0(90Y; 13.7

%).
*3 Observed Counting rate 11, 800 cpm .
*4 Observed Counting rate 510 cpm .

Fig.2 Pulse height spectra of liquid scintilla-

tion.

Counter used: Beckman LS-9000, Scintillator

used: AQUASOL-II,  Scintillator Vol.: 10ml,

Solution used: 0.11vt HCI, Solution Vol.: 10

ml, -: 89Sr 6.5×10-3, μCi, ----: 90Sr 5.1×

10-3μCi, -・-: 90Y 5.1×10-3μCi.
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部標準法 よ り求 めた計数 効率を示す。 この式 を解 くこと

に よ り, 89Sr, 90Sr, 90Yの おの お の の放射能が求め ら

れ る。

III 測 定 結 果

既知量 の89Sr, 90Sr(お よそ4×10-5～1×10-3μCi)を

用い, 同位体 組成 (放射能比) を0.05～20ま で変化 さ

せて調製 した試 料を, 分 離操作後3時 間以内に測定 した

結果を Table 2に 示す。

試料溶液か ら0.05M TTA-ベ ンゼ ン溶媒抽 出12)によ

り90Yを 抽 出 し, 抽 出残 液を蒸発乾固後, 0.1M塩 酸溶

液に溶解 して, チ ェ レンコフ光, お よび液体 シ ンチ レー

シ ョン測定用 の測定試料 とした。 一般 に多チ ャンネルを

設定 しス ピルオーバ法で数核種を定量する場合, 低 エネ

ルギー核種 の測定誤差が大 き くな る8)。つ ま り, 成長 し

て くる90Yに よる89Sr, 90Srへ の影響は, チ ェレソコ

フ-液シ ソ法 で も液 シン法 でも避け られ な い。チ ェレソ

コ フー液 シ ソ法 の場 合, チ ェ レ ン コフ光 測 定 で は 同位 体

組 成 が89Sr<90Srの 場 合, 90Yの 影 響 で89Srを 過 大評

価 す る傾 向 が見 られ た。 ま た, 同位 体 組 成 が89Sr>90Sr

の場 合 は89Sr, 90Srと も十 分 定 量 で き る。

液 体 シ ンチ レー シ ョ ソ測 定 の み で定 量 す る方 法 で は,

89Srに 対す る90Yの 影 響 は チ ェ レ ン コ フー液 シ ソ法 ほ ど

大 き くない が, 同位 体 組 成 が89Sr>90Srの と き, 90Srを

約10%過 小 に評 価 した。

した が つて, 89Sr>90Srで あ る試 料 に つ い て は チ ェ レ

ンコ フー液 シ ソ法 を, 89Sr<90Srで あ る試 料 に は, 液 シ ン

法 を適 用 す る こ とに よつ て, 89Sr, 90Srの 同位 体 組 成 の

広 い 範 囲 で 定量 が 可能 で あ る。

また, 試 料200mlか ら89Sr, 90Srを 分 離 後3時 間以

内に, 測 定 時 間30分 で チ ェ レ ソ コ フ光 お よび液 体 シ ソ

チ レー シ ョ ン測 定 を し た 場 合 の 検 出 限 界 値 (3σ) を

Table 3に 示 す 。

Table 2 Results of 89Sr, 90Sr measurement as a function of 89Sr/90Sr ratio.

The uncertainties (three sigmas) listed were derived from the counting data only.

Table 3 Detection limits as a function of 89Sr/90Sr ratio.
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IV 結 論

本法に よれ ば, 環境 に放 出す る低 レベ ルの放射性廃液

に含 まれ る89Sr, 90Srの 定量を2日 か ら3日 の短期 間で

行 うことが可能 である。

チ ェレソコフ光測定 に お い て, 同位 体組成が89Sr<

90Srの 場合, 89Srを 過大評価す る傾 向が見 られ たが, こ

れは成長 して くる90Yの 影響 のた めと考 え られ る。

89Sr>90Srの 場合は, 89Srに くらべ成長す る90Yの 量

が相対的に少 ないので, 89Srの 定量にほ とんど影響 しな

いと考 え られ る。今 回用いた測 定 装 置 は, 外部線源 に

137Csを 使 用 してい るため, チ ェレソコフ光測 定 に おけ

るクエ ソチ ング補正が不可能 であったが, 226Raを 用 い

た装置 を使 用すれば これが可能にな り, さ らに精度 のよ

い測定が期待 できる。

本報告 では, 迅速 測定法について検討 したが, 環境試

料 中の89Srお よび90Srの 測定に もチ ェレンコフ光測定

および液体 シ ンチ レー シ ョソ測定は利用 できるものと考

える。

本稿 は, 本会 第18回 研究発表会 の発表 内容 に加筆 し

てまとめた ものである。
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