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研究成果の概要（和文）：近年、核時代の人為起源核種の一つであるセシウム135 (Cs-135:半減期230万年)の高
感度検出法の開発が求められている。本研究では，Cs-135同位体比として10E-10以下の検出を目標として，加速
器質量分析を用いたCs-135検出法の開発を進めた。筑波大学6 MVタンデム加速器において，Rbスパッタリングを
用いて固体試料Cs2SO4 (PbF2混合)から，133Cs19F2-を最大で0.2μA引き出すことに成功した。加速電圧6 MVに
より，Cs9+を58.7 MeVまで加速して，極微量核種検出ラインの5枚電極ガス電離箱において，質量数135の核種由
来の粒子スペクトルを確認した。

研究成果の概要（英文）：In recent years, development of an ultrasensitive detection method for a 
long half-life radioactive cesium-135 (Cs-135: half-life: 2.3 million years) is required as one of 
the anthropogenic nuclides in the nuclear age. However, the Cs sputtering negative ion source limits
 the analysis of cesium isotopes in AMS techniques with a tandem accelerator. In this study, we have
 developed the modified sputtering negative ion source using rubidium (Rb), which is the same alkali
 metal element, instead of Cs for the 6 MV tandem accelerator at the University of Tsukuba. 
133Cs19F2- beam of 0.2μA was obtained from the cathode sample of Cs2SO4 mixed with PbF2 sputtered 
with Rb. CsF2- was accelerated at the terminal voltage of 6 MV, and passed through an Ar gas 
stripper. Cs9+ (58.7 MeV) and isobars were analyzed by the rare particle detection line to detect 
particles with a mass number of 135 in a gas ionization chamber.

研究分野： 加速器質量分析

キーワード： セシウム135　加速器質量分析　スパッタ負イオン源　ルビジウム　タンデム加速器　微量分析　長半減
期放射性核種

  １版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
近年、核時代の人為起源核種の一つとしてセシウム135 (Cs-135:半減期230万年)の高感度測定法の開発が求めら
れている。環境中に拡散された人工放射性核種は，生物・環境影響の観点からそのモニタリングは必須である。
セシウム137（Cs-137:半減期約30年）は核分裂収率も大きく，これまでに多くの研究がおこなわれてきた。しか
し，核実験起源のCs-137は，自然環境中では極微量となりつつある。Cs-135は，この代替トレーサーとして機能
すると考えられている。本研究でのCs-135の高感度測定法の開発結果は，環境影響評価だけではなく，地球環境
問題を扱う上で非常に重要な研究成果になると期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 近年、核時代の人為起源核種の一つとして，長半減期放射性核種であるセシウム 135 (135Cs:半
減期 230 万年)の高感度検出法の開発が求められている。1950－60 年代の核実験，チェルノブイ
リや福島第一原子力発電所などの事故や，核関連施設の稼働に伴う漏洩の結果として，人工放射
性核種が環境中に放出されている。環境中に拡散された人工放射性核種は，生物・環境影響評価
の観点からそのモニタリングは必須である。特に，セシウム 137 (137Cs: 半減期 約 30 年)は核分
裂収率も大きく，これまでに多くの研究がおこなわれてきた。しかし，核実験起源の 137Cs は，
環境に放出されてから既に数半減期が経過しており，自然環境中では極微量となりつつある。
135Cs は，137Cs の代替トレーサーとして機能すると考えられており，核鑑識トレーサーとしても
優れている。135Cs の高感度かつ高精度の測定は，環境影響評価だけではなく，地球環境問題を
扱う上で非常に重要な手掛かりとなる。しかし，135Cs は β線放出の長半減期放射性核種であり，
通常の放射線計測による定量と迅速な高感度検出の実施が困難となっている。また，通常の質量
分析法では，同重体の 135Ba などが妨害核種となり，検出が難しくなっている。最新の ICP-MS
などでは，検出感度として 135Cs 同位体比(135Cs/133Cs)で 109という報告があり，福島第一原発事
故後の土壌や植物の 135Cs 同位体比が測定されている[1]。 
 
２．研究の目的 

本研究では，135Cs 同位体比として 1010 以下の検出を目標として，加速器質量分析 (AMS: 
Accelerator Mass Spectrometry)を用いた 135Cs 検出法の開発を進める。タンデム加速器を用いた
AMSでは、Csスパッタ負イオン源の使用から，セシウム同位体の分析が制限されることになる。
本研究では，筑波大学 6 MV タンデム加速器において、Cs の代わりに同じアルカリ金属元素で
あるルビジウム (Rb)を使用した Rb スパッタ負イオン源の開発をおこなう。135Cs の AMS によ
る高感度検出法を開発して，環境試料中の 135Cs 定量分析の実現を目指す。 
 
３．研究の方法 
（１）加速器質量分析装置 

 本研究では，図 1 に示す筑波大学 6 MV タン
デム加速器質量分析装置を用いる[2]。6 MV タン
デム加速器質量分析装置には，2 台の Cs スパッ
タ負イオン源が備わっており，1 台のイオン源に
は最大で 40 試料が装填可能となっている。逐次
入射法により，加速器へは測定対象核種とその
安定同位体の負イオンを交互に入射可能である。
加速器に入射した負イオンは，加速器ターミナ
ルに設置された荷電変換機構（炭素フォイルか
Ar ガス）により，正イオンに変換されて 2 段加
速がおこなわれる。同重体となる負分子イオン
などは，荷電変換の過程で除去される。高エネル
ギー輸送側の 105°分析電磁石の下流に 3 台のオ
フセット・ファラディカップ（FC）が設置され
ており，安定同位体のイオン電流値を測定する。 
測定対象核種は，90°分析電磁石の下流の極微量核種検出ラインに導入されて，22.5°球面型静電
エネルギー分析器（ESA）で分析後に 5 枚電極ガス電離箱で検出される。 

 
（２）Rb スパッタ負イオン源での負イオン生成 

本研究では，135Cs の AMS による高感度検出法の開発を進めるために，6 MV タンデム加速器
質量分析装置に設置されている米国 National Electrostatics Corp.製の Multi-Cathode Source of 
Negative Ions by Cesium Sputtering (MC-
SNICS)について改良を実施した。固体試
料を Cs でスパッタリングする形式の負
イオン源であるため，135Cs の同位体分析
においてCsの混入（コンタミネーション）
が発生する。そのため，MC-SNICS の内部
クリーニングを実施した後で，Cs の代わ
りに同じアルカリ金属元素であるルビジ
ウム(Rb)を新規のオーブンに封入して，
負イオンビームの生成試験を実施した。
Rbスパッタ負イオン源からの負イオン生
成試験の結果を表 1 に示す。TiH2 試料を
用いた負水素イオンの生成では，10 μA 以
上の引き出しに成功した。また，一般的な

Negative 
Ion 

Material 
Maximum Beam Current 

(μA) 

H TiH2 ~ 10 

18O 
Al2O3+Ag 

(18O エンリッチ 94%） 
~ 1 

27Al2
 Al (99.99%） ~ 2 

28Si Si (99.999%)＋Ag ~ 3 
56Fe Fe (99.99%） ~ 0.5 
79Br AgBr ~ 10 

181Ta Ta (99.95%） ~ 0.02 
133Cs19F2

 Cs2SO4+PbF2 ~ 0.2 

図 1 筑波大学 6 MV タンデム加速器質量
分析装置の概略図 

表 1 Rb スパッタ負イオン源からの負イオンビーム 



タンデム加速器で使用するイオン種について，Rb スパッタリングでも供給可能であることを確
認した。 

アルカリ金属元素である Cs は，電子親和力
が低く，単体での負イオンの生成では大電流が
得難い[3]。そのため，カソード試料から高電流
の Cs 負イオンビームの引き出しについて検討
するために，Cs2SO4，CsNO3，Cs2CO3の試薬を
準備し，フッ化物の負分子イオンとして取り出
すことを検討した。引き出される負イオンビー
ム増強のために，添加物として PbF2 を混合し
て，Rb でスパッタした Cs の負分子イオンの質
量スペクトルを測定した。カソード試料の Rb
スパッタリングから得られた負分子イオンで
は，PbF2 を混合した試料において 133Cs32S，
133Cs16O2

，133Cs19F2
と同定されるスペクトルが

見られ，133Cs19F2
では，最大で 0.2 μA の負分子

イオンが安定的に得られた。 
 
４．研究成果 
（１）加速電圧 6 MV による CsF2

の加速試験 
Cs2SO4 に PbF2 を混合した試料から，

133Cs19F2
 (110 nA)を引き出して，6 MV タンデ

ム加速器により 6 MV で加速をおこなった。荷
電変換は Ar ガスでおこない，図 1 の 105°分析
電磁石下流のオフセットFCにより電荷数分布
の違いによる電流値を測定した。測定結果を図
3 に示す。図 3 において，電荷数 q = 7+と q = 
14+は粒子エネルギーと質量電荷比の関係か
ら，フッ素イオンが混入していることが分かっ
ている。本研究では，他の核種との混入が少な
い電荷数として，q = 9+を用いることにした。
加速電圧 6 MV で加速された Cs9+の粒子エネ
ルギーは，58.7 MeV となる。 

 
（２）ガス電離箱による質量数 135 の粒子検出 

6 MV で CsF2
を加速して，Ar ガスにより

Cs9+(58.7 MeV)に荷電変換した。質量数 135 の
粒子について極微量核種検出ラインに導入し
た上で，ガス電離箱により検出を試みた。シミ
ュレーション結果より，ガス電離箱の入射窓は
75 nm 厚の窒化ケイ素(Si3N4)を用いた。また，
検出ガスとして高純度イソブタンを 12 Torr 封
入した。ガス電離箱を用いた粒子検出は，36Cl
や 41Ca の AMS 測定[4,5]と同じ方法である。 

135Cs/133Cs~ 108 程度と推定される Cs2SO4 試
料を用いて質量数 135 の粒子検出を試みた結
果を図 4 に示す。ガス電離箱のガス中でのエネ
ルギー損失を利用して，第 1, 2 電極と第 4, 5 電
極での検出信号より 2 次元スペクトルを作成
した。質量数 135 と推定される付近に粒子スペ
クトルを得たが，今回の測定では 135Cs と同重
体となる 135Ba との分離識別までは確認できな
かった。しかし，135Cs の加速器質量分析によ
る測定方法について，手順の検討が進展した。 
 
４．まとめと今後の予定 

135Cs の高感度検出法の実現を目的として，筑波大学 6 MV タンデム加速器質量分析装置にお

いて 135CsAMS の研究開発をおこなった。Cs の代わりに Rb を用いたスパッタ負イオン源から

の負イオンの生成では，固体試料 Cs2SO4 (PbF2混合)から，Cs 負分子イオンとして 133Cs19F2
を最

大で ~ 0.2 μA 引き出すことに成功した。加速電圧 6 MV により，Cs9+を 58.7 MeV まで加速して，

極微量核種検出ラインで 135Cs の検出を試みた。5 枚電極ガス電離箱において，質量数 135 の核

種由来の粒子スペクトルを確認できた。 

 

図 2 Rb スパッタ負イオン源からの Cs 負分子イオ
ンの引き出し試験結果 

 

図 3 ターミナル電圧 6 MV で 133Cs19F2
 (110 nA)

を加速した後の 133Csq+ 電荷分布（7+と 14+はフッ
素イオンが混入） 

 

図 4 5 枚電極ガス電離箱で検出を試みた質量数
135 の核種スペクトル 



今後の予定としては，135Cs 標準試料 (135Cs 同位体比＞108)の準備とそれを用いた試験測定を

計画している。また，検出器等について 135Cs 検出のための最適な測定条件の探査を引き続きお

こなう予定である。 
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