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概要 ＥＡ (600字～800字程度にまとめてください。) 
 

福島第一原発（FDNPP）事故により環境中に放出された放射性セシウム（Cs）のうち、物理学的半減期（T1/2）

が約 2年の 134Csと約 30年の 137Csの放出量は事故後の早い時期に推定され、その放射能濃度比（134Cs/137Cs）

は、汚染源が FDNPP か否かの判定に用いられているが、134Cs の半減期が短いため、近い将来、134Cs/137Cs の

利用は困難になると考えられる。一方、原子炉中で同程度の個数が生成されると考えられる 135Cs（T1/2＝230 万

年）は、有望なトレーサーとなりうるが、ベータ線核種であるために測定が難しく、FDNPP からの放出量や
135Cs/137Cs原子数比の報告はない。135Csを測定し、135Cs/137Cs原子数比を得ておくことは、将来に渡って科学的

に重要となる。135Cs 測定を既存の放射線測定法により定量するのは化学分離や測定方法等、複雑かつ時間が

かかり困難である。そこで我々は ICP-MS を用い、環境試料中の 135Cs の定量測定を行い、これまでに例のない

FDNPP由来の 135Cs/137Cs原子数比を求める研究を行った。 

 具体的には、まずリンモリブデン酸アンモニウムによる Cs 選択的吸着と、二段のイオン交換クロマトグラフィー

による妨害元素（Ｂａ，Ｍｏ，ＳｂとＳｎ）の除去による Cs 単離法を開発した。得られた溶液中 Cs 同位体の測定

は、近年開発されたトリプル Q-ICP-MS（ICP-MS/MS）で行った。Cs単離溶液中にわずかに残る妨害元素イオン

を装置内で N2O と反応させ、135Cs と 137Cs の同重体干渉（135Ba+と 137Ba+）と多原子イオン干渉（95Mo40Ar+、
97Mo40Ar+、119Sn16O+と 121Sb16O+）を大幅に減少させることに成功し、質量分析法による世界で最も低い検出下限

（135Cs：0.01 pg/mL、137Cs ：0.006 pg/mL）を達成した。本分析法を用いて FDNPP 事故後採取した環境試料（土

壌、落ち葉や地衣類）中の 135Cs と 137Cs の同位体の測定を行い、135Cs 放出量推定と 135Cs/137Cs 比を世界で

初めて報告した。これにより今後も FDNPP 由来の 137Cs の長期環境動態調査が可能となると期待される。な

お、本研究の成果は、国内外の学術討論会において発表するとともに、国際的に著名な学術誌に３報に掲載

した。 
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欧文概要 ＥＺ 
The Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant (FDNPP) accident caused massive releases of radioactivity into the 

environment. As the major radiation dose contributor, the released amounts of radiocesium, 134Cs and 137Cs have been 

estimated, and 134Cs/137Cs activity ratio was immediately used to identify radioactive contamination in the environment. 

However, due largely to the difficulty of 135Cs analysis (because of its long half-life of 2x106 y and low-energy β-decay of 

76 keV), the amount of 135Cs released and the isotopic fingerprint of 135Cs/137Cs ratio of FDNPP accident have not been 

studied more than one year after the accident. Considering the short half-life of 134Cs, the 134Cs/137Cs activity ratio will 

become unavailable in the future for identification of FDNPP contamination, and for long-term estimation of the FDNPP 

accident related fission products mobility in the environment. Therefore, there is a strong scientific need to study the release 

of 135Cs and to obtain the isotopic fingerprint of 135Cs/137Cs of the FDNPP accident.   

  The determination of 135Cs by radiometric methods is very difficult and quite insensitive because of its long half-life and 

low-energy β-decay. Recently, the analytical potential of ICP-MS for 135Cs, 137Cs activities and 135Cs/137Cs isotope ratio have 

been studied, but the analysis of environmental samples remains to be a great challenge. In Japan, there has been no report 

on the analysis of 135Cs and 135Cs/137Cs isotope ratio since no method has been established for 135Cs analysis in the MEXT 

environmental radioactivity analytical method. 

  In this study, we developed an analytical method for the determination of the long-lived 135Cs and the atom ratio of 
135Cs/137Cs, as a promising geochemical tracer in environmental samples. The analytical method involves ammonium 

molybdophosphate (AMP) selective adsorption of Cs and subsequent two-stage ion-exchange chromatographic separation 

followed by detection of isolated radiocesium isotopes by a triple quadrupole inductively coupled plasma mass spectrometry 

(ICP-MS/MS). The AMP selective adsorption of Cs and chromatographic separation system showed high decontamination 

factors (104 -105) for interfering elements, such as Ba, Mo, Sb and Sn. Using ICP-MS/MS, only selected ions enter the 

collision/reaction cell to react with N2O, reducing the isobaric interferences (135Ba+ and 137Ba+) and polyatomic interferences 

(95Mo40Ar+, 97Mo40Ar+, 119Sn16O+ and 121Sb16O+) produced by sample matrix ions. The high abundance sensitivity (10-9 for 

the 135Cs/133Cs ratio) provided by ICP-MS/MS allowed reliable analysis of 135Cs and 137Cs isotopes with the lowest detection 

limits ever reported by mass counting methods (0.01 pg mL-1 and 0.006 pg mL-1, respectively). The developed analytical 

method was successfully applied to the determination of 135Cs and 137Cs isotopes in environmental samples (soil, litter and 
lichen) collected after the FDNPP accident for contamination source identification. The results were reported at several 

international conferences, and three research articles have been published in leading international journals.  

 


