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研究成果の概要（和文）：福島第一原子力発電所事故後の環境試料中の236U濃度と236U/238U同位体比をモニタ
リングするために、誘導結合プラズマ質量分析装置による環境試料中の236U分析法の開発を行った。開発した分
析法の信頼性は認証標準物質を用いて評価した。福島原発事故により汚染された４６土壌試料中の236U濃度及び
236U/238U同位体比を測定した。その結果、236U濃度は（0.469－24.4)×10-5 Bq kg-1、236U/238U同位体比は
(0.099－1.35)×10-7であった。これをPu同位体の結果とともに解析して、福島原発事故により極微量ではある
が236Uが放出されたことを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In order to perform routine monitoring of 236U activities and 236U/238U atom
 ratios in environmental samples after the Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant accident (FDNPP), a
 simple method has been developed to take advantage of the advancement in triple-quadrupole 
inductively coupled plasma-mass spectrometry (ICP-MS/MS). The method was examined using four 
standard reference materials, and the results were in agreement with their information values. The 
236U activities in 46 soil samples both heavily and lightly contaminated by this accident were 
measured by ICP-MS/MS. The 236U activities and 236U/238U atom ratios were in the range of (0.
469－24.4)×10-5 Bq kg-1 and (0.099－1.35)×10-7, respectively. High linear correlations were 
presented between 236U and 239+240Pu activities, and between 236U and 238Pu activities. The analysis
 of these soil samples confirmed the release of 236U, although in trace amounts, during the FDNPP 
accident.

研究分野： 環境放射能学、地球化学
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１．研究開始当初の背景 
 

2011年3月11日、未曾有の巨大地震があり
、大規模な津波が発生した。東京電力福島
第一原子力発電所では、電源喪失が起こり
、原子炉は制御不能に陥った。水素爆発、
圧力容器のベントによる蒸気の放出、炉心
熔融に始まる一連の事故による放射性物質
の大気中への大量放出、高濃度汚染水の海
への流出が起こった。放射性物質の分布状
況等に関する調査研究が実施され、揮発性
の高い放射性セシウムや放射性ヨウ素は遠
距離まで飛散していたことが確認された。
しかし、原子炉燃料であるウランは沸点が
高く、ほとんど飛散はないとされている。
本当にそうだろうか？ 事故直後につくば
市で採取された大気中粒子状試料から原発
由来と思われるウランを含むガラス状の大
気粉塵が確認された。これは、揮発性の放
射性物質のみならず、燃料そのものを放出
しうる程度に原子炉が破損した可能性が否
定できないことを示唆している。 
 

２．研究の目的 
 

福島第一原子力発電所において、水素爆
発、圧力容器のベントによる蒸気の放出、
炉心熔融に始まる一連の事故により、放射
性物質の大気中への大量放出、高濃度汚染
水の海への流出が起こった。事故の際に原
子炉燃料であるウランは本当に飛散して
いないのだろうか。ウラン同位体のひとつ
である 236U は、もともと天然には存在せず、
環境中でのウランによる汚染の有無を解
明するのに有効な放射性核種である。そこ
で、本研究では、四重極電場を直列に配置
した誘導結合プラズマ質量分析装置によ
る環境試料中の 236U 分析技術の開発と福島
第一原発から北西方向を中心に福島市、郡
山市も含めた環境中の 236U 同位体の汚染マ
ップの作成に挑戦する。さらに、236U/238U
と Pu 同位体情報を基に、起源と輸送過程
の評価を行うことを目的とする。 

 
３．研究の方法 
 
  ウラン同位体のひとつである 236U（半減
期：2,342 万年）は、天然には存在せず、
軽水原子炉内で、235U と中性子との核反応
（n,γ）で生成する人工放射性核種である。
原子炉で 235U を燃焼させた後の使用済核燃
料には、約 0.4％の 236U が含まれている。
また、235Uと 238Uは天然放射性核種であり、
土壌中には約3ppmと比較的多量の 238Uが含
まれている。さらに、235U の天然存在度は
0.7204％であり、原子力発電所で使われて
いるウラン燃料は、核分裂性の 235Uが約4％、
非核分裂性の 238U が約 96％である。そのた
め、235U/238U 同位体比から原発事故による

影響を推定することは難しい。しかし、も
ともと天然には存在しない 236U は、環境中
でのウランによる汚染を解明するのに有
効な放射性核種である。236U/238U 同位体比
を精度よく測定できれば、その起源を特徴
づけることができ、原発事故による汚染の
有無、環境中での挙動や移行過程解明にも
役立つことが期待される。そこで、本研究
では、四重極電場を直列に配置した誘導結
合プラズマ質量分析装置による環境試料
中の 236U 分析技術の開発と福島第一原発か
ら北西方向を中心に福島市、郡山市も含め
た環境中の 236U 同位体の汚染マップの作成
に挑戦する。 

 
４．研究成果 
 
(1) 環境試料中の 236U 分析技術の開発 

これまでの誘導結合プラズマ質量分析
法では、238U+のイオンビームのテーリング
が 236U+イオンにまで影響するとともに、反
応ガスを使用しない場合、質量数が同じ
236 となるウラン水素化物イオン（235UH+）
と 236U+イオンを分離することができなかっ
た。コリジョンセル/リアクションセルで
酸素ガスと反応させても、235UH+イオンは除
去できるが 235U17O+イオンが 236U16O+イオンと
区別できなかった。 
本研究に用いる誘導結合プラズマ質量

分析装置は、四重極電場をイオン反応セル
の前後に直列に配置してあり、235U+イオン
はセル内に入らず 235U17O+イオンは生成し
ない。235UH+イオンは酸素ガスと反応して
235U16O+イオン（質量数：251）となり、測定
対象である 236U16O+イオンのみを精度よく
検出することができた（下図参照）。高感
度・脱溶媒試料導入システムを導入し、感
度の向上を図るとともに、セルガス流量、
アルゴンおよびキャリアガス流量などの
最適測定条件を検討した。さらに、抽出ク
ロマトグラフィ用レジンを用いて、土壌試
料からのウランの迅速簡易分離・精製法を
確立した。これにより、236U/238U 同位体比
を感度よく測定することが可能となった。
開発した分析法の信頼性は認証標準物質
を用いて評価した。得られた成果は、論文
として公表した(Yang et al., ACA, 944, 
44-50,2016)。 

 

 
(2) 土壌中の 236U 濃度の分布 

新たに開発した分析法を用いて、福島第



一原子力発電所から北西方向を中心に、福
島市、郡山市も含めた土壌試料中の 236U 濃
度（下図参照）及び 236U /238U 同位体比を分
析した。これを Pu 同位体(239Pu、240Pu)の結
果とともに解析して、福島第一原子力発電
所事故により極微量ではあるが 236U が環境
中に放出され、土壌に沈着したことを明ら
かにした。得られた成果は、論文として公
表した (Yang et al., Sci. Rept., 7, 
13619,2017)。 

 
(3) 環境試料中の 129I 分析技術の開発 

開発した環境試料中の 236U 分析技術を応
用し、環境試料中の新たな 129I 分析技術の
開発を行った（下図参照）。水酸化テトラ
メチルアンモニウムによる環境試料から
のI-129の抽出とトリプル四重極誘導結合
プラズマ質量分析装置を用いた同重体干
渉除去を組み合わせた分析法を開発した。
開発した分析法の信頼性は認証標準物質
を用いて評価した。得られた成果は、論文
として公表した(Yang et al., ACA, 1008, 
66-73,2018)。 

 

 
(4) 土壌中の 129I 濃度の分布 

トリプル四重極誘導結合プラズマ質量
分析装置を用いて、福島県内から採取した
６０の土壌試料中の 127I 濃度(0.121-23.6 
mg/kg)、129I 濃度（0.962-275 mBq/kg）及
び 129I /127I 比((0.215-79.3)10-7))を分析
し、131I 分布の再現を試みた。また、135Cs、
236U、239Pu、 240Puの結果とともに解析して、
福島第一原子力発電所事故により環境中
に放出された放射性核種の中で 135Csと 129I
が比較的よい相関があり（右上図参照）、
データのほとんどない 135Cs を放射性ヨウ
素から大まかに推定できることを明らか
にした。得られた成果は、論文として公表
し た (Yang et al., Sci. Rept., 7, 

15369,2017)。 
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