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研究成果の概要（和文）：加速器質量分析法(Accelerator Mass Spectrometry: AMS)は、極微量

の長寿命放射性核種を超高感度で検出できる最先端の分析手法である。本研究では、環境動態

研究への適用が限られていた重い極微量放射性核種を環境トレーサーとして活用し、新たな環

境動態研究手法を確立することを目的としている。極微量放射性核種によるグローバルフォー

ルアウトの蓄積・移動量の評価では、茨城県つくば市の降水中の 36Cl 濃度と降下量について、

月別の変動を明らかにした。つくば市での 36Cl 平均降下量として、32 ± 2 atoms m-2 s-1とい

う値を得た。その他、36Cl 核実験起源パルスを環境トレーサーとした地下水流動系の研究手法

を確立した。国内表層土壌中の 36Cl, 129I 及び 137Cs の分布を調査して、極微量放射性核種によ

るグローバルフォールアウトの蓄積量及び移動量を評価した。また、本研究手法を福島第一原

子力発電所事故により放出された放射性核種の分布調査に適用した。 

 
研究成果の概要（英文）：Accelerator Mass Spectrometry (AMS) is an ultra-sensitive 
technique for the study of long-lived radionuclides. We have developed the research method 
for earth's environmental fate by ultra-trace radionuclide analysis using AMS. In this 
study, we have monitored 36Cl in precipitation for a period more than 3 years in central 
Japan. The long-term averaged 36Cl flux was estimated to be 32 ± 2 atoms m−2 s−1. We 
investigated the potential of 36Cl in tracing young groundwater with residence times of 
up to 50 years. We measured 36Cl, 129I and 137Cs isotope ratios and inventories in surface 
soil samples in Japan. We have applied this research method to conduct an environmental 
survey of radionuclides released from the Fukushima No. 1 nuclear power plant accident. 
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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長寿命放射性核種は、大
気循環に従い、降雨などと共に地上に降下し、
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土壌や氷床、海洋等に沈着する。例えば 36Cl
の場合、大気上層において 40Ar(p, nα)36Cl
反応などで生成され、2 年程度で地上に降下
する。全球平均降下量は～20 atoms m-2 s-1

程度で一定である。自然界での 36Cl 同位体比
は、国内表層土壌を研究代表者らが調査した
結果、平均で 36Cl/Cl = 3‐4×10-13という値
を得ている。これらの長寿命の極微量放射性
核種は、大気圏内核実験や原子力施設などを
起源として人為的にも生成される。宇宙線生
成による極微量放射性核種の自然界同位体
比は 10-10～10-14程度であり、通常の放射線検
出器による計測では大量の試料と測定時間
が必要となる。近年、加速器質量分析法 
(Accelerator Mass Spectrometry : AMS)が
開発され、実用的な極微量放射性核種分析が
可能となった。AMS は対象核種を加速器で高
エネルギーに加速し、物質内エネルギー損失
差を利用して妨害同重体･分子を分離識別す
る。数 mg の試料から短時間で同位体比 10-10

～10-15の測定が可能となる。しかし、国内の
加速器質量分析装置は、ほとんどが 14C 年代
測定に対応し、重い極微量放射性核種の地球
環境動態研究への適用が進展していない状
況である。 
 
２．研究の目的 
本研究では、研究代表者らが開発した世界

最高レベルの加速電圧性能を有する加速器
質量分析装置等の高度化を図り、環境中に存
在する多種の極微量放射性核種を高精度・高
感度で分析する手法を開発する。極微量放射
性核種は、環境トレーサーとして、地球環境
動態研究に新たな知見を提供できる高い可
能性を有している。これまで分析手段が無く、
環境動態研究への適用が限られていた重い
極微量放射性核種を環境トレーサーとして
活用し、新たな環境動態研究手法を確立する
ことが本研究の目的である。 
 

３．研究の方法 
本研究課題では、筑波大学 UTTAC の大型タ

ンデム静電加速器(最大加速電圧 12 MV)と東
京大学タンデム加速器施設 MALT(最大加速電
圧 5 MV)を利用した。研究代表者を中心とす
る研究グループでは、これまでの研究開発に
おいて、14C, 32Si, 26Al, 36Cl、129I 等の極微
量放射性核種の AMS 測定に成功している。 
研究期間前半において、環境試料中に存在

する極微量放射性核種の加速器質量分析法
を確立する。後半で各種の環境試料中の極微
量放射性核種分析を進展させ、基礎的なデー
タの蓄積を図る。研究期間内に加速器質量分
析法による環境試料中の極微量放射性核種
分析研究を進展させ、環境動態研究への適用
手法を確立する。図 1に筑波大学の加速器質
量分析装置の概略図を示す。 

研究概要は以下の３課題に分けられる。 
(1)AMS 装置による測定手法の確立 
同位体比の低い環境試料に適応した加速

器質量分析手法について、加速器科学･放射
線計測学を専門とする研究者が中心となり
検討する。 
(2)環境試料の採取及び試料処理方法の検討 
地球科学･環境放射化学の研究者を中心に、

試料の採集、試料処理方法の検討をおこなう。 
(3)環境動態研究への適用 
上記課題の成果を基に、加速器質量分析法

による重い極微量放射性核種分析による環
境動態研究手法を確立する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 筑波大学の高エネルギー加速器質量分
析装置の概略図 
 
４．研究成果 
(1) AMS 装置による測定手法の確立 
筑波大学の大型タンデム静電加速器を用

いた加速器質量分析装置の光学要素配置を
再検討し、イオン源のビーム引き出し機構の
改良と質量分析系の粒子輸送効率を向上さ
せて、核種測定精度の向上を図った。図 2に
改良した加速器質量分析装置で測定した 36Cl
の検出結果を示す。36Cl/Cl 同位体比で 10-15

という高い検出限界を達成した(発表論文 7)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 36Cl の AMS 測定結果。(a) 36Cl/Cl 同位
体比 1.60×10-12の標準試料で、5分間計測に
より約 1000 個の 36Cl が検出できた。(b) 岩
塩試料による検出限界の確認。36Cl/Cl 同位体
比で 10-15を達成した。 
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また、36Cl 測定について、他施設との比較
検定試験を実施して、検出性能の確認を実施
した(発表論文 3)。 
 
(2)環境試料の採取及び試料処理方法の検討 
環境試料の基本情報を得る為に、イオンク

ロマトグラフィーシステムを導入し、主要元
素組成分析を実施できる体制を整えた。また、
土壌試料用に自動試料燃焼装置を導入した。  
環境動態研究では、環境試料中の 36Cl 及び

129I の AMS 測定を実施した。土壌試料では、
有機物の影響により試料処理方法で 36Cl, 129I
の同位体比が変動する。36Cl では、無機塩素
と有機化合物塩素からの塩素回収効率の違
いを検討し、最適な試料処理方法を検討した。 
地球科学分野においては、In situ 36Cl を

用いた露出石灰岩の削剥速度推定方法を開
発した。国内各地の石灰岩中のCl および 36Cl 
濃度について、同位体希釈加速器質量分析法
を開発して、その測定を行った(発表論文 10)。
また、中国広西チワン族自治区の石灰岩地形
を調査し、中国天坑の形成年代を推定する国
際共同研究を行った。その他、核実験起源 36Cl
を用いた地下水動態解析手法の開発を進め、
富士山周辺域の地下水を採取して、地下水滞
留時間測定を実施した。南極及びグリーンラ
ンド氷床コア中の宇宙線生成核種36Clの測定
では、氷床コア試料の融解水からの塩素の抽
出にイオン交換法を適用した。 
 

(3)環境動態研究への適用 
環境中の極微量放射性核種を AMS により高

感度で測定を行い、環境トレーサー及び物質
循環の指標として、その有用性を確認した。 
極微量放射性核種によるグローバルフォ

ールアウトの蓄積・移動量の評価では、茨城
県つくば市の降水中の36Cl濃度と降下量につ
いて、月別の変動を明らかにした(発表論文
1)。36Cl 降下フラックスは、4-5 月にピーク
となり、冬季に極小となっている。つくば市
での 36Cl 平均降下量は、32 ± 2 atoms m-2 s-1

であった。 
地下水試料は、濃縮せずに 36Cl 同位体比で

10-13台の測定結果を得た。筑波台地の観測井
戸を用いた 36Cl 測定では、1960 年代の核実験
起源ピークがトリチウム(3H)と同様に検出で
きた。36Cl は半減期が 30 万年であり、減衰を
考慮せずに近年(～50 年程度)の地下水流動
系の環境動態研究に適用可能であることを
見出した。核実験起源 36Cl を用いた地下水動
態研究では、富士山周辺域と千葉県養老川周
辺の地下水滞留時間測定を実施した(発表論
文 4, 5, 9)。 
In situ 36Cl を用いて、山口県秋吉台の露

出石灰岩の削剥速度を求めた(発表論文 6)。
国内各地の石灰岩中の 36Cl 濃度は、105 - 106 
atom g−1 のオーダーであった。その他、36Cl

を用いて中国広西チワン族自治区のカルス
ト地形に形成された大石天坑の表面露出年
代を測定し、20 ka 程度の年代値を得た。 
極域の核種分析では、72 万年の南極氷床コ

ア中の 36Cl 測定に成功した。最終氷期最盛期
から完新世にかけての南極域での36Cl濃度変
動データを得た(発表論文 8)。36Cl 降下量は
極域の雪氷の新たな年代指標になると期待
されている。現在、極域雪氷・氷床試料の 36Cl
測定を進め、氷床流動過程の解明を試みてい
る(発表論文 11)。また、北グリーンランド氷
床深層掘削計画(North Greenland Eemian Ice 
Drilling : NEEM)により掘削された氷床コア
切削片試料における宇宙線生成核種36Clの測
定では、後氷期(約 9.6 ka : Holocene)、氷
期(約 19.3 ka : LGM)の氷床コア試料を測定
した。NEEM 氷床コア中の 36Cl 濃度は、後氷期
が2.2×103 atoms/g、氷期が5.1×103 atoms/g
であった。後氷期では雪が多くなるため、36Cl
濃度は低くなり、氷期では雪が少なくなるた
め、36Cl 濃度が高くなった。 
本研究課題により開発された研究手法を

用いて、福島県の阿武隈高地及び原子力施設
周辺での極微量放射性核種の環境モニタリ
ング調査を実施した。また、極微量放射性核
種によるグローバルフォールアウトの蓄積
量及び移動量を評価した。表層土壌に含まれ
る 36Cl, 129I, 137Cs を測定し、それぞれの核
種の分布傾向を比較した。36Cl, 129I はともに
土壌表層付近で濃度が最も高くなり、40 cm 
以深になると変化がほとんど見られなかっ
た。129I 濃度の最大値が土壌最表層にあるの
に対し、36Cl 濃度の最大値は最表層より深さ 
10 cm 付近にあり、放射性のヨウ素と塩素が
環境中で異なる分布を示すことが確認され
た。現在、本研究手法を福島第一原子力発電
所事故により放出された放射性核種の分布
調査に適用している(発表論文 2)。 
その他、大気塵、岩石及び人為起源核種等

について環境動態調査を実施し、加速器質量
分析法を用いた極微量放射性核種分析の総
合的な環境動態研究への適用法を確立した。 
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