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研究成果の概要（和文）：本研究では、環境中に生成・放出された人為起源の長寿命放射性核種であるC-14, Cl-36, I
-129等について、加速器質量分析法(AMS)による高感度検出法を開発して、環境影響評価に適用した。特に、福島第一
原発事故に関連して、福島県周辺の環境試料採取と人為起源放射性核種の環境移行調査研究を実施した。福島第一原発
事故起源のI-129については、土壌への浸透状況と河川への移行過程を明らかにした。表層土壌のI-129/I-131 比は、2
6.0±5.7(2011年3月11日換算)となり、計算結果とよく一致した。これらの結果を基に、長寿命放射性核種分析のため
のAMS装置を筑波大学において開発した。

研究成果の概要（英文）：We developed accelerator mass spectrometry of anthropogenic long-lived 
radionuclides such as C-14, Cl-36, I-129 and others for environmental impact assessment. Radioiodine is 
one of the most important radionuclides released from the Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant (FDNPP) 
accident. We have clearly articulated the environmental fate of radioiodines on terrestrial environment. 
After the FDNPP accident, the average isotopic ratio of I-129/I-131 is estimated to 26.0 ± 5.7 as at 
March 11, 2011. On the basis of these results, we developed the rare-particle detection system to be able 
to measure environmental levels of long-lived radionuclides at the University of Tsukuba.

研究分野： 加速器質量分析法
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
大気上層において2次宇宙線による核破砕

反応等で生成される天然の長寿命放射性核
種 10Be(半減期 T1/2 = 1.36 106 yr), 14C (5,730 
yr), 26Al(7.1 105 yr), 32Si (140 yr), 41Ca 
(1.03 105 yr), 36Cl (3.0 105 yr), 129I 
(1.57 107 yr)等は、降水などと共に地上に
降下する。これらの長寿命放射性核種は、核
燃料再処理工場などの原子力関連施設や原
子力発電所事故及び大気核実験等でも人為
的に生成され、天然のものと混合する。 
長寿命放射性核種の自然界同位体比は

10-10～10-14程度であり、放射線検出器による
計測は実用的ではない。研究代表者らは、長
寿命放射性核種を筑波大学(12 MVタンデム加
速器)や東京大学(5 MV タンデム加速器)の大
型の加速器質量分析 (Accelerator Mass 
Spectrometry: AMS)装置を用いて計測する手
法を開発して、年代測定や地球環境研究に利
用してきた。そして、福島第一原発事故の影
響もあり、AMS を用いた人為起源の長寿命放
射性核種分析の必要性が高まっていた。 
 
２．研究の目的 
本研究では、核実験や原子力関連施設及び

原子力発電所事故等で環境中に生成・放出さ
れた人為起源の長寿命放射性核種である 14C, 
36Cl, 129I 等を AMS法で高感度に検出する手法
を開発して、環境影響評価に適用することを
目指す。特に、福島第一原子力発電所事故で
の放射性核種の放出により、人為起源の長寿
命放射性核種の環境動態調査が今後重要に
なると考えられる。土壌、地下水、降水等の
環境試料中での長寿命放射性核種の環境動
態研究を総合的に実施する。 
 
３．研究の方法 
 研究期間の前半 2年間で、環境試料中に存
在する長寿命放射性核種の加速器質量分析
による検出手法を確立する。後半 2年間で環
境試料中の長寿命放射性核種分析を進展さ
せ、基礎データの蓄積を図る。最終的に人為
起源の長寿命放射性核種である 14C, 36Cl, 129I
等について、環境中での分布状況を明らかに
して、環境動態研究の総合的な進展を図る。 
研究期間内に、以下の研究項目を実施する。 

(1) 大型加速器質量分析装置による人為起
源の長寿命放射性核種の検出手法について、
開発を進展させる。また、測定対象となる核
種の試料化学処理方法の効率化と妨害元素
の除去方法を検討する。 
(2) 筑波大学及び東京大学の大型加速器質
量分析装置において、14C, 36Cl, 129I 等の測定
手法の確認を行う。また、試料処理機器の準
備及び AMS 測定法を検討する。14C 測定用に試
料処理装置とグラファイト生成用電気炉を
開発する。加速器質量分析装置による環境試
料測定手法を確立して、長寿命放射性核種の
土壌・河川・地下水等への移行を調査する。 
(3) 人為起源の長寿命放射性核種の環境動

態調査研究において、AMS による 129I 測定に
より 131I 被ばく線量推定を実施する。放射性
核種拡散シミュレーションを組み合わせた
検証を行う。また、福島県周辺の長寿命放射
性核種の分布状況を明らかにして、長期的な
環境影響に関する評価と対策法を検討する。 
(4) 筑波大学での新たな大型加速器質量分
析装置の開発を実施する。最新鋭の大型加速
器質量分析装置により、人為起源の長寿命放
射性核種の高精度分析による核種の環境移
行研究手法の確立と新たな環境動態研究分
野の開拓をおこなう。 
 
４．研究成果 
(1) AMS 測定試料の化学処理法の開発 
福島第一原発事故後の表層土壌での 129I 測

定では、予備試験より土壌試料の取り扱いが
問題となった。129I の AMS 測定では土壌が 0.1 
g 程度で済むため、土壌試料を均質化する必
要性がある。その為、ボール粉砕機で 129I 測
定用土壌試料を均質化することを試みた。そ
の他、14C, 36Cl, 90Sr 等の試料処理方法を開
発した。 

129I 測定では、土壌を約 0.1～0.5 g 分取
して、土壌と同質量の V2O5とともに酸素気流
中において約 1000 ℃ で燃焼させた。トラッ
プしたヨウ素を最終的にAgIとして沈殿させ、
東京大学の AMS装置を用いて約 300試料の測
定を行った。また、ICP-MS により安定ヨウ素
(127I)の測定を行い、129I 濃度を算出した。 
（2）加速器質量分析による 14C, 36Cl, 129I の
測定手法の確認と試料処理機器の開発 
人為起源の 14C の加速器質量分析研究に関

して、炭素試料処理装置の開発を進めた。14C
用の炭素試料前処理システムについては、自
動 AAA 処理装置、元素分析計・CO2精製装置、
およびグラファイト化装置から成るシステ
ムを開発した。 
長寿命放射性核種の AMS 測定において、試

料化学処理方法の効率化と妨害元素除去方
法の検討を実施した。東京大学の 5 MV タン
デム加速器を用いて、多電極型ガス検出器に
よる 36Cl及び 90Srの加速器質量分析の試験測
定を実施した。多電極型ガス検出器による
36Cl 及び 90Sr の加速器質量分析の試験測定で
は、最適条件を粒子・重イオン輸送計算コー
ド PHITSを用いて探査した。Srについては、
0.5μA の SrF3

-ビームの取り出しに成功し、
パイロットビームとして同重体の 90Zrの観察
に成功した(引用文献➀)。 
(3) 長寿命放射性核種の環境動態調査研究 
人為起源の長寿命放射性核種では、主に

129I を測定対象核種とした。福島県及びその
周辺地域の環境試料の採取と 129I, 137Cs,110mAg
等の環境中の人為起源放射性核種の分布状
況と環境移行調査を実施して基礎データを
取得した。また、環境試料の AMS 測定の為の
試料前処理方法を検討した。 
福島第一原発事故前の表層土壌中(表面か

ら深さ 5 cm まで)の 129I 平均濃度は、(2.7 ± 



1.4) × 108 atoms/g であった。これが福島
第一原発周辺の 129I バックグラウンド値と推
定される。福島第一原発事故起源の表層土壌
中の 129I/131I 比について、筑波大学と東京大
学で相互検証を進めた。 筑波大学グループ
での 129I/131I 比は、26.0±5.7 (2011 年 3 月
11 日換算)であった（図 1）。また、東京大学
グループの 129I/131I 比は 26.1±5.8 となり
(引用文献②)、よく一致した結果となった。
また、129I/131I 比の結果と ORIGEN2.2 コード
による福島第一原発の各炉内の燃料組成評
価(引用文献③)と比較して、福島第一原発事
故時の原子炉内の状態解析と福島県内の放
射性核種分布に基づく地域ごとの放出源の
推定を進展させた。図 1において、129I/131I 比
の相関は、R2 = 0.98となった。また、ORIGEN2.2
コードによる計算では、福島第一原発 1号機
の 129I/131I 比は 31.4となり、2号機は 21.9、
3号機では 20.8 であった。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 筑波大学グループによる 129I/131I 比の
関係（R2=0.98）（実線は ORIGEN2.2 コードに
よる計算結果）． 
 
土壌中の 129I 深度分布については、福島第

一原発から 西 4.2 km と西 8.4 km の地点に
ついて、事故前(2008 年 5月)と事故後 (2012 
年 11 月)に採取した土壌コアを比較した。事
故後では、129Iの全インベントリーは西4.2 km
地点で 1.91 Bq m-2、西 8.4 km 地点で 0.71 Bq 
m-2であった。図 2に福島第一原発から西 4.2 
km 地点における、129I と 137Cs の事故前後の土
壌深度分布を示す(引用文献④)。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 福島第一原発から西 4.2 km 地点におけ
る、129I と 137Cs の事故前後の土壌深度分布． 

福島県内の河川の 129I 濃度変動は、河川底
質土壌と溶存態では、129I/127I 比について溶
存態が平均的に低く表れる傾向があり、安定
ヨウ素による希釈が考えられた。また、河川
周辺の表層土壌と河川底質土の間でも、
129I/127I 比が異なる結果となり、福島第一原
発事故起源の 129I 蓄積の状況が異なると考え
られる。福島第一原発から 10 km 圏内におい
て事故前に採取した土壌コアの 129I 濃度と
129I/127I 比は、深度と共に減少した。事故後
においては、最表層で高い 129I 濃度 (40.2 - 
130 mBq/kg)と 129I/127I 比(0.9-9.3 × 10−6)
が認められ、それらは深度と共に指数関数的
に減少した。なお、沈着した 129I のおよそ 90%
が、深度 37.4 kg m−2 (4.3 cm)及び 50.5 kg m−2 
(4.1 cm)よりも上層に存在していた。 
その他、福島第一事故起源の 36Cl の表層土

壌での検出(引用文献②)および 14C の樹木年
輪中の測定を実施した。環境中の人為起源 14C
では、福島第一原発の原子炉内(1-3 号機)で
は、核分裂に伴って生成される 14C が 129I と
ほぼ同レベルの(2.02-2.45)×1011 Bq core-1

生成していることがORIGEN2.2の解析によっ
て見積られている。福島第一原発事故前後の
年輪試料について、開発した炭素試料前処理
システムでグラファイトを作製し、14C の試験
測定を行った。福島県浪江町で採取した年輪
試料からは、福島第一原発事故起源の 14Cは、
明確に検出されなかった。 
(4) 6MV タンデム加速器質量分析装置の開発 
筑波大学において、人為起源の長寿命放射

性核種の高感度測定を目指した 6 MV タンデ
ム加速器質量分析装置の開発を行なった。 
6 MVタンデム加速器質量分析システムには、

40 試料を装填できる Cs スパッタ型負イオン
源が 2台備わっている。極微量核種検出ライ
ンは、22.5°静電分析器と 5電極型のガスΔ
E-E 検出器からなっている。図 3 に本研究で
開発を行なった 6 MV タンデム加速器質量分
析システムの概略図を示す。国内最大規模と
なる加速器質量分析専用ビームラインによ
り、10Be, 14C, 26Al, 36Cl, 41Ca, 129I 等の多核
種の高感度 AMS 測定が可能な設計とした（引
用文献⑤）。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 本研究で開発した 6 MVタンデム加速器
質量分析システムの概略図． 
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