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が参加している。

まえがき

　国際原子力機関（International Atomic Energy 

Agency，IAEA）が中心となって国際的な試験所

間比較（Inter-Laboratory Comparison，ILC）や技

能試験（Profi ciency Test，PT）が様々な試料にお

いて実施されてきた（IAEA, 2010a, 2010b）。2011

年3月に発生した東京電力株式会社福島第一原子

力発電所（東電福島第一原発）事故により環境中

に放出された放射性物質の調査結果の国際的な信

頼性と結果の比較可能性を証明するため，日本政

府の要請により海洋環境中の試料についてILCと

PTが実施された。

　ILCはIAEAを中心とする複数機関の立会いのも

とで環境中において採取した試料（海水，海底堆

積物，陸上土壌など）を分割し，国内外の分析機

関で前処理を経て分析した結果を相互に比較する

技能試験である。

PTは，IAEAによって調製された放射性核種を含

む試料を世界中の分析機関で分析し，その結果を

IAEAが評価する技能試験である。添加されてい

る放射性核種は主にトリチウム（3H），90Sr，
134Cs，137Cs及び未知のガンマ線放出核種であるが，

年度によっては60Coや89Srなども添加されてい

る。分析及び報告対象とする放射性核種について

は各々の機関で選択することができ，未知ガンマ

線放出核種についてはその同定と定量が要求され

る。なお，ILCではIAEAを含めて全ての機関が濃

度を知り得ない環境試料を対象としているが，

PTではIAEAは濃度を知っているが参加機関は濃

度を知らされず分析を行うという違いがある。

PTにはIAEAが組織する放射能分析専門機関の集

まりであるThe ALMERA Network＊2に登録されて

いる世界中の機関の参加があり，環境放射能分析

の技能試験としては最大規模で，かつ，最も公平

性が保たれていると考えられる技能試験である。
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　公益財団法人海洋生物環境研究所（海生研）は

2015年からILCに，2016年からPTに参加し，海水

と海産生物を対象とした放射能分析の結果につい

て評価を受け，良好な成績を収めてきた。本報で

は，それらの結果をとりまとめて報告する。なお，

ILCについては，2014年から2016年に実施された

結果（IAEA, 2019b）を参照して本稿に取りまと

めた。PTではIAEAより送付された分析機関別の

成績書及びIAEA (2019a)を参照した。

方　法

試料及び分析

1．ILC

　東電福島第一原発近海で漁獲された海産生物

（2015年11月：マダラ，マガレイ，マアジ；2016

年11月：ヒラメ，サケ，サワラ，マトウダイ）か

ら，IAEAの立会いのもと試料を採取し，可食部

を前処理した後測定に供した。ILCでは134Csと
137Csを分析対象とした。海生研では，放射能測定

法シリーズ（原子力規制庁監視情報課, 2020）に

準じた方法により，2Lマリネリ容器を用いて高

純度ゲルマニウム半導体検出器によるガンマ線ス

ペクトロメトリーによって134Csと137Csを定量し

た。

2．PT

　試験にはIAEAから供給された放射性核種を添

加して調製した海水試料（5L）を用いた。海生

研は3H，134Cs，137Cs，60Coの定量及び未知のガン

マ線放出核種の同定・定量に参加した。ガンマ線

を放出する放射性核種（60Co，134Cs，137Cs，未知

のガンマ線放出核種など）は，放射能測定法シリー

ズの方法（原子力規制庁監視情報課, 2020）に準

じて，2Lマリネリ容器に海水を定容し，高純度

ゲルマニウム半導体検出器を用いたガンマ線スペ

クトロメトリーによって同定･定量を行った。3H

については放射能測定法シリーズNo.9（文部科学

省, 2002）に準じて，蒸留法及び電解濃縮法によ

る分離･濃縮を経て，液体シンチレーションカウ

ンタを用いたベータ線計測によって定量した。

評価方法

1．ILC

　2015年と2016年に実施されたILCでは，IAEA，

一般財団法人日本冷凍食品検査協会（Japan 

Frozen Foods Inspection Corporation，JFFIC），公

益財団法人日本分析センター（Japan Chemical 

Analysis Center，JCAC）及び海生研の4機関で得

られた分析結果に対して相互比較が実施された。

ILCでは国際標準化機構（Internal organization for 

standardization，ISO）の方法（ISO, 2005）に従い，

以下の二つの項目により評価が実施された。

1.1　ゼータ（ζ）テスト

　各分析機関で得られた分析結果の相互比較を行

うに当たっては，以下の式で求めたζ値で差があ

るか否かが評価･判断される。

　ここで， :分析機関 i の報告値， :分析機関

j の報告値， :分析機関iの標準不確かさ（k=1），

:分析機関jの標準不確かさ（k=1）である。こ

こでkは包含係数である。

　ここで得られたζの値が2.58を超えた場合，

99％の信頼水準で有意に差があると評価される。

1.2　Degree of Equivalence（DoE）

　今回参加した4つの機関から報告された測定値

について，重み付き平均を比較基準値（Reference 

value） と し て 算 出 し（Pomme and Keightley, 

2015），それぞれの結果について次の式で得られ

るDoEの値を算出して評価する。

　ここで， :分析機関の報告値， :重み付

き平均として算出された比較基準値である。

　このDoEの値が「0と有意に異なる」場合には，

分析機関の対応する結果は99％の信頼水準で不一

致であると評価される。DoEの値が0と有意に異

なるか否かの判定は，DoEの絶対値がその不確か

さ（ ）の2.58倍を超えるか否かで判定される。

2．PT

　PTの評価は，Osvath et al .（2016）とHarms et 

al .（2017）の方法に基づいて，Accuracy（正確度），

Precision（精度）及びTrueness（真度）の3項目に

おいて定められる方法で判定される。
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2.1　Accuracy

　Accuracyでは分析機関による報告値とIAEAに

よる値付け値の相対的な偏りを以下の式で評価す

る。

　ここで，VAnalyst：分析機関の報告値，VIAEA：

IAEAの値付け値である。

　ここで得られたBias relativeの絶対値が許容される

最大の相対的偏り（Maximum Accepted Relative 

Bias，MARB）の値と比較して以下の条件を満た

すとき「Pass」，すなわち合致の評価を受ける。

　MARBは分析核種に応じて決められており，
60Co，134Cs及び137Csについては20％，3Hについて

は25％，未知のガンマ線放出核種については30％

とされている。

2.2. Precision

　Precision（P）については以下の式によって計

算され，以下の条件を満たすとき「Pass」の評価

を受ける。

　ここで，uanalyst：分析機関の不確かさ（K=1），

uIAEA：IAEAの不確かさ（K=1）である。

　なお，LAP（Limit Accepted Precision）は分析

核種に応じて決められており，60Co，134Cs及び
137Csについては20％，3Hについては25％，未知の

ガンマ線放出核種については30％とされている。

2.3. Trueness

　Truenessについては以下の条件を満たすとき

「Pass」の評価を受ける。

　最終的な評価は以上の3項目の結果を基に

「Accepted」，「Warning」及び「Not Accepted」の

三段階でなされる（第1表）。また，未知のガンマ

線放出核種についてはその同定と定量の結果がと

もに評価されることになっている。

分析及び評価結果

ILC

　第2表に2015～2016年に実施されたILCの結果

を示す。海生研の測定結果は，他の分析機関の測

定結果と有意な差は認められなかった。これらの

ことから，海産生物試料に含まれる放射性核種の

海生研による定量は，信頼性があり，同等の結果

であること，また，正確性と能力を有していると

評価を受けた。

PT

　2016年から2019年までに実施されたPTで海生

研が報告した放射性核種の同定と定量の結果を第

3表に示す。2016年から海生研が報告した結果は，

すべて「Accepted」の評価を受ており，当該放射

性核種の海生研による分析，測定，解析方法及び

結果の報告は，国際的な観点からも遜色なく，精

度の高い信頼できる分析･測定が行われている，

ということがIAEAから認められた。

　海生研で2019年に実施したPTの結果をもとに，

未知のガンマ線放出核種を同定する方法について

説明する。第1図に海生研で2019年に実施したPT

で供された海水試料のガンマ線スペクトルを示

す。スペクトル上の各ピークに対して天然放射性

核種（例えば40K）や機器由来の放射性核種（例

えば検出器を構成するゲルマニウムそのものと宇

宙線との相互作用で生じる77Geなどの誘導放射性

核種）を帰属した。帰属されないピークが未知の

ガンマ線放出核種のものとして考えた場合，図の

赤色矢印で示した86.5 keVと105.3 keVのピークが

未知のガンマ線放出核種に由来するものと帰属し

た。この二種類のガンマ線を放出し，かつ，物理

的半減期が比較的長い（数年程度）放射性核種を

候補として放射性核種情報（Lederer et al ., 1978; 

National Nuclear Data Center, Brookhaven National 

Laboratory, 2004；公益社団法人日本アイソトー

第1表　Prof iciency Testにおける最終評価
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第2表　2015-2016年のInter-Laboratoly Comparisonの結果
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第3表　2016-2019年までのProf iciency Testの結果

プ協会編集, 2020）等を参考に絞り込みを行い

「155Eu（半減期：4.96年）」が該当すると考えた。

次いで，この放射性核種が発する86.5 keVと105.3 

keV のガンマ線放出比はそれぞれ29％と23％であ

り（Lederer et al ., 1978），これらの比は1.26とな

る。得られたガンマ線スペクトルのそれぞれの

ピークのカウント比は1.16であり，両者の比が概

ね合致していることから未知のガンマ線放出核種

を「155Eu」と同定した。なお，2018年に実施した

同試験においても，未知のガンマ線放出核種につ

いて同様の方法で「133Ba」と同定した。第2図に

2018年に実施したPTで供された海水試料のガン

マ線スペクトルを示す。

　なお，2019年に実施された未知のガンマ線放出

核種について「155Eu」と同定･定量した結果は，

IAEAから各機関へ輸送される途中に155Euの試料

容器壁面への吸着により放射能の値が値付け値よ

り小さくなる現象がIAEAによって確認されたた

め，IAEAから発行される正式な報告書には未知

ガンマ線放出核種「155Eu」の記載が除かれる旨の

連絡があった。



城谷ら：試験所間比較と技能試験の実施結果

― 74 ―

第1図　2019年に実施したPTの海水試料のガンマ線スペクトル図。（a）はスペクトル全体図，（b）は（a）の黒枠
（0-500keV）の拡大図。測定時間：236,000秒　(※)検出器の高純度Geと宇宙線との相互作用により生じ
るもの （Bikit et al ., 2005）。
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第2図　2018年に実施したPTの海水試料のガンマ線スペクトル図。（a）はスペクトル全体図，（b）は（a）の黒枠
（0-500keV）の拡大図。測定時間：240,000秒　(※)検出器の高純度Geと宇宙線との相互作用により生じ
るもの（Bikit et al., 2005）。赤色の矢印で示した4つのピークが133Baに由来するガンマ線によると帰属した。
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