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研究成果の概要（和文）：本研究班(A04―7)は、東京電力福島第一原子力発電所の事故で環境中に放出された放
射性核種の拡散・輸送・沈着・移行過程の実態とメカニズム解明、併せて長期的な環境汚染の予測を可能とする
学際的で総合的な新しい研究領域の確立に寄与することを目的とした。この目的達成のために，大気，陸域，海
洋研究グルールと連携しながら（１）微量な放射性核種の定量を可能とする高感度測定法の開発と応用、（２）
環境中での放射性核種の移行挙動を支配する素過程を明確にするため、マクロからミクロまでの放射性核種の存
在形態の基礎研究とそれを考慮した移行挙動予測モデルの構築、ひいては新しい環境動態学の構築の２つの研究
を実施した。

研究成果の概要（英文）：On March 11, 2011, huge amounts of radioactive substances were released from
 the Fukushima Dai-ichi Nuclear Power Plant of Tokyo Electric Power Company (TEPCO), which was 
affected by a massive earthquake (magnitude 9.0) that occurred off the Pacific coast of Tohoku and 
subsequent tsunamis. These events resulted in an unprecedented catastrophic disaster where a massive
 earthquake disaster and a nuclear radiation accident were combined to synergize the damage. A 
collaborating science investigation team was organized. Our group (A04-7) engaged in development of 
the technology to measure trace amount of released radionuclides and elucidate its chemical forms in
 the transition process by taking full advantage of existing equipment and new advanced 
micro-measurement technology. These researches have collaborated closely with the proposed 
researches (diffusion, transport, migration, deposition and so on) of the other teams related to the
 atmosphere, terrestrial and marine environments.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 2011 年 3 月 11 日, 東北地方太平洋沖で M 
9.0 の巨大地震とその後の大津波で被災した
東京電力・福島第一原子力発電所事故により
大量の放射性物質が環境に放出され，通常の
震災と放射能災害が複合・増幅し合う人類未
体験の破局的災害が発生した（東日本大震
災）。事故当初から多くの調査・研究等が行
われ，事故原子炉の状況や環境に放出された
放射性核種の大気・陸域・海洋での汚染や拡
散状況，更に住民が受けた被ばく線量などの
概要が明らかになってきた。これを受けて、
さらに、放出された放射性核種の拡散・沈
着・輸送・移行過程を同定し、その実態とメ
カニズムを解明し、併せて中・長期的な環境
汚染の予測を可能とする学際的で総合的な
研究が必須となった。そこで、新学術領域研
究「福島原発事故により放出された放射性核
種の環境動態に関する学際的研究」（代表：
筑波大学．恩田裕一教授）を立ち上げ、大気
[A01 班]、海洋[A02 班]、陸域[A03 班]、全体
の班をサポートする測定技術及び化学形態
解明[A04 班]の包括的・学際的な研究を組織
し，我が国の学術水準の強化と社会貢献を図
ることとした。 
 
２．研究の目的 
 この中で本研究班（A04-7 班）は、「移行
に伴う放射性物質の存在形態および測定技
術の開発」を主課題に、（１）A04-8 班との
相補的な連携による存在形態分析と微弱放
射能の測定開発を基に、（２）エアロゾル
（A01-1 班、A01-2 班）、海水・沿岸堆積物
(A02-3,4 班)、土壌・河川水・河川堆積物・
懸濁粒子・リター(A03-5 班、A03-6 班)など
の分析支援・共同研究を行いながら、マクロ
からミクロまでの放射性核種の存在形態を
考慮した移行挙動予測モデルの構築、ひいて
は新しい環境動態学の構築を目的とした。  
 
３．研究の方法 
 そのために，主に（１）［研究１］微
量な放射性核種の定量を可能とする高感
度測定法の開発と応用として、環境に放
出されたアクチニド元素諸核種、ヨウ素
−129 の精密測定を行った。また，強放射
性粒子(nuclear particle)の構成組成，
成分などのキャラクタリゼーション研究
を試みた。（２）［研究２］様々な核種の
マクロからミクロの存在形態解析に基づく
移行挙動予測研究として、特に放射性セシウ
ム（及び放射性ヨウ素）について、環境媒体
中での化学種の同定，土壌等への吸着・脱着
メカニズム，水圏における固液分配の化学モ
デルを検討した。 
 

４．研究成果 
（１）微量な放射性核種の定量を可能とする
高感度測定法の開発と応用 
 
①  環境に大量放出された放射性セシウム 
(134,137Cs) は、測定が容易なこともあり事故直
後から今日に至るまで多くのデータが得ら
れてきた。一方、核燃料であるウラン(U)や 3
号炉に使用された MOX 燃料に含まれるプル
トニウム(Pu)、核燃料の燃焼から生成される
アクチノイド諸核種の放出の有無や放出量
については、周辺住民を中心とした公衆の最
大の憂慮の一つであったにもかかわらず、測
定時の煩雑な化学分離操作や特殊な施設･装
置の必要性から、事故当初の情報は非常に限
られていた。そこで、原発近傍の住民が最も
懸念したプルトニウムをはじめとするアク
チノイド諸核種の環境放出有無、更にそのレ
ベル、同位体組成を明らかにするために、原
発から 40-50km 範囲の広域約 150 地点から土
壌コア、落葉、道路脇のダスト（黒い物質）
を採取し放射性Csと併せてU, Pu, Am, Cm同 

 
位体を正確に測定した．これにより、蓄積量、 
同位体組成，原発からの放出量 ,非揮発性 
(refractory) 元素（Pu など）と揮発性 (volatile) 
元素（Cs など）の飛散・拡散・降下挙動を比
較検討する上で極めて重要なデータを提供
した。 

 
② さらに、今回原子炉燃料放出との関連で、
Key pointの236Uの測定をオーストリア・ウイー 
ン大学のタンデム加速器質量分析計AMS を 



駆使して測定した。海水についても挑戦を試
みたが検出限界以下であった。海水中の236U
については、今日 137Csに勝る海水循環解明の
トレーサーと注視されており、少量迅速分離
開発を試みている。これらの開発は、今後の
原子炉事故の際の海洋汚染の拡散情報取得や
地球化学的プロセス解明の有用なトレーサー
利用に繋がる。 
③ 環境に放出された
放射性物質の存在状態
の情報を得る為に、今
回、上記の①で用いた
汚染の高い黒い物質に
ついて、その試料から
の強放射性微粒子の分
離法を開発し、マイク
ロXAFS法等を用いて、
粒子のサイズ、組成等
を明らかにした．バル
ク試料とそれから分離
した微粒子の研究は、
車の両輪であり、事故
時の原子炉内情報などの重要な情報を提供す

る。 
④ 原発事故当時に多量の放射性ヨウ素が環

境に放出され、吸入による乳幼児や子供への
甲状腺がんの懸念が増大した。しかし、一部
のデータは存在するが、事故初期からの連続
した大気中の放射性ヨウ素の評価は困難であ
った。そこで、大気環境を常時監視している
自動モニターのテープろ紙（SPM）に着目
し、放射性セシウム137Cs と半減期の長い放
射性ヨウ素129I の放射能を系統的に測定し、
両者の比をもとに事故当時の131I 濃度の復
元を試みた。試料内の129I/137Cs 比の均一性、
ろ紙の材質と放射性核種の捕集効率、129I 
濃度と129I/137Cs 放射能比、ガス状ヨウ素の
寄与などの基礎評価を行い、連続SPM試料 
で事故初期のエアロゾル中の131I濃度（ガス 
状の131Iについては別途評価必要）を概ね復

元できることが分かった。 
 
（２）存在状態(形態)に関する研究 
   
 放射性核種の分布と移行挙動を解明する上
で常につきまとう問題は、放射性核種の移行
を支配する素過程であり、その解明のために
は、元素の化学種情報の把握が必須となる。
陸域では、放射性核種は大気経由で地表に沈
着した後で、浸食等で河川に流入し海洋に運
ばれるか、地層中を浸透し地下水に流入し長
期間かけて河川・海洋に運ばれる。例えば、
水への溶解性の高いストロンチウムでは地下
水への移行も考えられるが、セシウムの挙動
は層状珪酸塩への親和性が高く土壌表層に強
く吸着されるため、浸食による河川への流入
の方が主要な移行プロセスになる。このよう
に、放射性核種の挙動把握には環境中の化学
種の同定が必須であり、そのためには核種の
濃度分析に加えて、化学種に関係する手法の
開発と適用が必要がある。そこで、以下の研
究をおこなった。 
 
① 土壌中での深度分布と溶出挙動： 



 右図に示す
ように，地表に
沈着した放射
性セシウムと
ヨウ素の90%
以上が表層5 
cm以内に存在
し，鉛直方向に
移行しにくい
化学形態であ
ることが分か
った。放射性
ヨウ素の方が
僅かに下方に
浸透していることが分かった。さらに、放射
性ヨウ素は土壌中の腐植物質に支配されてい
ることが示唆された。 
 
② 土壌や堆積物に対して放射光を用いた X
線吸収微細構造法（X-ray absorption fine 
structure; XAFS）、X線マイクロビームを用
いた蛍光 X線法(XRF)を用いた化学種解明： 
 福島原発事故でもっとも多量に環境中に
放出された 137Cs でも、10000 Bq/kg の場合で
そのモル濃度(重量濃度)は 2.28×10-11 
mol/kg（3.12 ppt）であり、XAFS 法で検出で
きるレベル（ppm レベル）ではない。そこで、
同じ元素を試料に必要量添加して XAFS 法を
適用した。下図に粘土鉱物と Cs の吸着状態
を示すが、Cs は外
圏錯体(peak A)と
内圏錯体を作り、
粘土層間の結合
（内圏錯体：peak 
B）が安定であるこ
とが分かった。ま
た、環境では放射
性Csの固相側への
吸着が有機物によ
って阻害されるこ
とが示唆された。
一方，ヨウ素では
XAFS 法・XRF 法
のような分光学的
手法を用いること
で，土壌中の有機
物に対する共有結
合形成による取り
込みが重要である
ことが明らかにな
った。 
 
③ 粘度鉱物からの放射性 Cs の脱離挙動： 
 放射性Csは土壌粒子中において、雲母鉱物、
バーミキュライトおよびスメクタイトなど
2:1型層状粘土鉱物に保持されている寄与が

大きい。いわき市における6つのため池から粘
土鉱物を抽出し、主要陽イオン（Na+, Mg2+）に
よるセシウムの脱離挙動を検討した。その結果、
いずれの試料に関しても、133Csおよび 137Cs 
とも、NaによるCsの脱離量はMgによるものより
も大きかった。本結果は交換侵入性からの予
測とは異なっており、セシウムの脱離挙動は、
交換侵入性のみにより説明できず，粘土粒子
の分散・凝集過程がセシウムの脱離挙動に影
響を与える可能性が示された。 
 
④ 森林におけるCsの化学状態 
 福島県の70％は森林などの植生に覆われて
おり、森林への沈着及び樹木等の植物への放
射性セシウムの取り込みは重要な移行過程で
ある。ここでは，化学状態の解明に重点を
置いた。 
 (i) リーチング実験による樹葉からの放
射性セシウムの溶出挙動: 樹葉試料を純水、
洗剤、アセトンを用いて順に超音波洗浄器
内にてリーチング処理を行い、処理前後に
それぞれ光学写真像及びオートラジオグラ
フ像を撮影した。オートラジオグラフ像が
示す通り、洗剤やアセトンによるリーチン
グ処理を行った後でも、スギの樹葉にはお
よそ半分の放射性Csが残っており，放射性
Csが葉の組織の中に吸収されていることが
示された。 
 (ii) EXAFS法を用いた樹木へのセシウムの
吸着構造：樹木中に取り込まれたセシウム
の化学形態を明らかにするために、安定セ

シウムを添加した樹木試料のセシウムLIII

吸収端EXAFS測定を実施した。その結果、
すべての部位が水和イオン及びセルロース
吸着試料と同様のスペクトルを示し，Csが
樹木の各部位に対して外圏錯体として静電
的に吸着していることが示唆された。 
 
（３）水圏中のセシウムの移行挙動: 素過程
解析と化学モデル 
 
 ここでは、主に土壌等の浸食によって河川
に流入した放射性セシウムが海洋に移行する
過程で受ける主に物理化学的な素過程やそれ
に与える様々な因子の解析、それらに基づく

土壌、堆積物、粘土鉱物
に吸着されたセシウム
LIII 吸収端 EXAFS(Δ
R：位相シフト). (a)水和
イオン；(b):バーミキュ
ライト；(c):土壌に吸着
された Cs；(d):堆積物に
吸着された Cs. 実線：
測定値；破線：カーブフ
ィッティング. 

スギ樹葉の写真（上段）及びオートラジオグラフ
像（下段）. (a)未処理試料、(b)純水処理後、(c)洗
剤処理後、(d)アセトン処理後.スケールは 15 cm
の定規. 

土壌コア試料の Cs-137 及び
I-131 濃度深度プロファイル. 
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主に放射性Csの水圏での固液分配（吸脱着脱
着）に関わるモデル化を行った。また本新学
術領域で大きな発見となった放射性Csを高濃
度に含む強放射性Cs粒子の影響や、チェルノ
ブイリ地域と福島地域の河川中の固液分配の
違いについての考察も行った。 
 ① 河川中の強放射性Cs粒子の寄与： 
 福島県の口太川上流、口太川下流、阿武隈
川（伏黒付近）で2014年から2016年までに採
取した計13回分の河川懸濁粒子ろ過フィルタ
ー（3-63 μm）を用い，湿式法により強放射
性Cs微粒子を分離した。これらに基づき、フ
ィルター上の全放射性Csに占める強放射性Cs
粒子の放射濃比を分析した。その結果，2014
年5月の口太下流のフィルターの場合、見かけ
上のKd値（L/g）は約1650であったが、フィル
ター上には2つで計3.5 BqのCs-137をもつ強
放射性粒子があり、これはフィルター全体の
Cs-137のうち、約30％を占めていた。よって、
真のKd値は約1150となり、微粒子によってKd

値が高く算出されることがわかった。また、
2015年11月の口太下流のフィルターでも同様
に強放射性粒子が見つかり、全体の約46％の
放射性Csがこの微粒子に含まれていることが
判明した。 
  
 ② 放射性Csの河川固液分配と吸着・溶出: 
事故初期から6年間の河川水中の放射性Csの
存在形態の変動と、それを支配する要因を検
討するために、福島県内の河川水系（口太川、
阿武隈川、宇田川、新田川、岩沢川、夏井川、
鮫川）などを主に調査した。一部、利根川を
対象にした調査も行った。また、河川水の懸
濁粒子中の吸脱着特性を把握するため、採取
した懸濁粒子の抽出実験とともに、放射性Cs
を吸着させた後に脱離実験行い、存在形態の
基礎データも取得した。その結果，福島地域
及び群馬県の利根川上流において、河川の
放射性Cs流出に及ぼす降雨の重要性が改め
て示された。特に，降雨時に河床土が再懸
濁するとともに河川流域に沈着した放射性
Csが吸着した懸濁粒子の供給が上流から下
流に向けて増加することが示唆され 
た。また、河川の流域環境により、懸濁態
と溶存態の放射性Csの流出性が大きく異な
ることも明確になった。 
  
③ 放射性セシウムへの吸着平衡モデルの適
用と RIP を支配する因子の解析：河川等にお
ける固液分配（吸脱着反応）は、セシウムの
場合には主に雲母・粘土鉱物などの層状珪酸
塩が担っている。この反応を層状珪酸塩への
イオン交換反応でモデル化することで、共存
する溶存イオンを考慮した放射性セシウム
の固液分配を予測することが可能になる。こ
こでは、この吸着反応を３つの吸着サイトを

考慮したイオ
ン交換反応で
あ る
Generalized 
Adsorption 
Model（GAM）
によりモデル
化した。また
モデル化の結
果 、 Frayed 
Edge Site が
天然での放射
性Csの主要な
結合サイトで
あることが分
かったので、
Frayed Edge Site により記述した RIP を用
い、吸着の程度を支配する因子も調べた。固
相粒子が持つ因子として、主に RIP、Kd、CEC、
OM、XRD、M/Q 比などの測定を行った。各パ
ラ メ ー タ の RIP へ の 寄 与 は ，
log{RIP/(mmol/kg)} ＝ 0.87 log(CECnorm) － 
0.36 log(OMnorm)＋ 0.06 log{(Ill/Qtz)norm} ＋ 
0.42 log(SAnorm)で表せることが分かった。 
  
④河川固液分配と吸着・脱着：福島第一原子
力発電所の事故の影響を受けていない河川
懸濁粒子を対象として、137Cs トレーサーを
用いて粒度分布依存性と温度依存性の吸着
実験を行った。温度が上昇するにつれ放射
性 Cs が脱離した。吸着挙動について固液
分配係数 Kd を用いて評価したところ、温
度が 25 度から 5 度になると Kd が 2 倍増加
することが分かった。また、吸着反応のエ
ンタルピー変化を求めた結果、イライトに
対する吸着エンタルピーとほぼ同じ値をと
り、同鉱物を仮定して考案された 3 サイト
モデルの妥当性を示す結果を与えた。 
 
⑤口太川とプリピャチ川（チェルノブイリ）

の溶存セシウ
ムの割合の比
較：1986 年の
チェルノブイ
リ原発事故の
際に、原発の
側を流れるプ
リピャチ川中
の放射性セシ
ウムは 70%以
上が溶存態で
あり福島と正
反対の傾向を
示した。プリ
ピャチ川中の

懸濁粒子は、層状ケイ酸塩である無機の微

図3.他の項の寄与を除いたRIP値（logRIPcor）
に対して各パラメータの相関を調べた例.
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細粒子を腐植物質という有機物が覆ってい
る形態を示し、それが放射性 Cs の吸着挙動
に影響を与えていると解釈できた。 
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