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研究成果の概要（和文）：　福島第一原子力発電所で起きた事故に由来する放射性セシウムが樹木中に取り込ま
れた後にどのような化学形態として存在しているのかを調べた。常緑樹であるスギ・アカマツ及び落葉広葉樹で
あるコナラ・コシアブラをそれぞれ実験対象とした。その結果、樹種による違いは認められず、すべての樹種に
おいてセシウムは樹木組織に静電的に吸着（外圏錯体）し、強く固定されないことが分かった。このことは放射
性セシウムが樹体内において水に溶けた状態で動きやすいことを意味しており、スギ樹葉において放射性セシウ
ムが生長点に向かって転流していることと調和的な結果であった。

研究成果の概要（英文）： Chemical state of Fukushima-derived radiocesium in trees was investigated. 
Cesium was weakly adsorbed as an outer-sphere complex on tree tissues, indicating that radiocesium 
is soluble species and translocated inside tree bodies. This is consistent with the fact that 
radiocesium is accumulated in growing parts.

研究分野： 地球化学
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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 月に東京電力福島第一原子力発
電所（以下、福島原発）で起きた事故により
大量の放射性物質が環境中に放出された。放
出量と半減期の観点から、放出された放射性
核種の中でも放射性セシウム(134Cs, 137Cs)の
環境挙動に関心が集まっていた。特に、福島
県の約７割が森林などの植生に覆われてい
ることから、その汚染状況を調べることが重
要である。そこで、研究代表者である田中は、
スギ人工林やコナラ－アカマツ混交林にお
いて樹冠から直接生葉試料を採取し、オート
ラジオグラフ分析により放射性セシウムの
分布を調べた(Tanaka et al., 2013a)。その
結果、スギ樹葉には粒子状の放射性セシウム
が沈着している様子が観察された。さらに、
この樹葉試料を純水、洗剤、アセトンを用い
て順に洗浄処理を行ったが、５０％以上の放
射性セシウムが取り除かれず、樹葉に残って
いた。アカマツの生葉試料についても同様の
処理を行いスギ試料と同様の結果を得た。こ
れらの観測事実は放射性セシウムが何らか
の形で樹葉中に安定に取り込まれている可
能性を示している。しかし、樹葉中のセシウ
ムの化学形態を明らかにした研究例は福島
第一原発事故以前の文献に遡ってみても見
当たらない。以上のような背景から、本研究
を実施するに至った。 
 
２．研究の目的 
 福島原発事故後初期の大気エアロゾル中
に含まれる放射性セシウムの半分以上が水
に溶けやすい化学形態であったことが分か
っている(Tanaka et al., 2013b)。そこで、
本研究では、こうした水溶性の放射性セシウ
ムが樹葉や樹皮の表面から吸収された場合
に樹体中でどのような化学状態であるのか
を明らかにすることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
（１）EXAFS スペクトル測定 
 福島原発事故により汚染された樹葉中の
放射性セシウムは放射能濃度としては高い
が、重量濃度としてはかなり低レベルである
ためその化学状態を直接的に明らかにする
のは非常に困難である。そのため、本研究で
は安定セシウム(133Cs)を添加した試料の
EXAFS（広域 X 線吸収微細構造）スペクトル
測定を行った。常緑樹であるスギ・アカマツ
及び落葉広葉樹であるコナラ・コシアブラを
それぞれ実験対象とした。樹木試料は福島県
川俣町山木屋地区の森林において採取した。
各樹木を葉、樹皮、心材、辺材の部位ごとに
切り分けた後、粉砕した。ただし、コナラ・
コシアブラについては、事故時において樹冠
は未着葉であったことを考慮して葉試料を
用いなかった。粉砕した試料は各々1 M 塩化
セシウム溶液に浸し、室温で三日間振とうし
てセシウムを吸着させた。その後、フィルタ
ー上に回収し、表面に残った塩化セシウム溶

液を純水で洗い流した。各試料はポリエチレ
ンバッグに封入した後、測定に供した。これ
らの試料のCs-LIII吸収端EXAFSスペクトルの
測定を高エネルギー加速器研究機構 Photon 
Factory の BL9A 及び 12C において行った。市
販のセルロース粉末に同様の手順でセシウ
ムを吸着させ、参照試料（樹木の主要成分）
として測定した。また、50 mM 塩化セシウム
溶液を調製し、セシウム水和イオンの標準試
料として測定した。 
 
（２）セルロースへのセシウム吸着実験 
 樹木の主要成分であるセルロースへのセ
シウム吸着実験を行った。純水、NaCl 溶液、
KCl溶液に安定セシウム（初期濃度1 μg/ml）
及び市販のセルロース粉末（固液比0.1 g/ml）
を添加して、室温で２４時間振とうした。孔
径0.2 μmのメンブレンフィルターでろ過し
た後、溶液中に残存する 133Cs 濃度を ICP-MS
により定量した。 
 
（３）樹葉試料分析 
 樹木中での放射性セシウムの転流の様子
を調べるために 2013 年 11月に福島県川俣町
山木屋地区の森林で採取したスギ樹葉の分
析を行った。放射性セシウムの分布及び濃度
は、オートラジオグラフ分析及び Ge 半導体
検出器を用いて調べた。まず、オートラジオ
グラフ分析により樹葉中の放射能分布を調
べた。その後、放射能の分布をもとに試料を
分割して Ge 半導体検出器でセシウム 137 の
放射能濃度を定量した。 
 
４．研究成果 
（１）セシウム吸着構造 
 アカマツ試料のCs-LIII吸収端EXAFSスペク
トルの測定結果を図１に示した。樹葉、心材、
辺材、樹皮及びセルロース試料はすべて同様
の EXAFS 振動スペクトルを示した（左図）。
対応する動径構造関数にはセシウムの周囲
に配位する酸素原子に由来するピークが認
められる（右図）。また、これらのスペクト
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図１．アカマツ試料の Cs-LIII 吸収端スペク
トル．（左図）EXAFS 振動スペクトル．（右図）
動径構造関数． 
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ルは水和イオンと類似していた。このことは、
樹木の各部位及びセルロースに吸着したセ
シウムが外圏錯体を形成していることを示
している。外圏錯体は静電的な吸着のため、
セシウムが樹木中の組織に吸着したとして
もそれほど強く固定されるわけではなく、比
較的移行しやすい化学形態であることが示
された。落葉広葉樹であるコシアブラも同様
に水和イオンと類似したEXAFSスペクトルを
示した。また、ここでは示さないがスギ、コ
ナラについても同様の結果であった。すべて
の樹木が同様のEXAFSスペクトルを示したこ
とから、こうした傾向は樹種による大きな違
いはないと考えられる。 

 
（２）セルロースへのセシウム吸着 
 セルロースへのセシウム分配係数を図３
に示した。水溶液の pH の低下とともに Kdが
低下し、明瞭な pH 依存性が認められた。NaCl
及び KCl 溶液では塩濃度の上昇とともに Kd

値が低下した。すなわち、セルロースへのセ

シウム吸着では共存する陽イオンの影響を
受けやすいことを意味している。こうした Kd

の塩濃度依存性は、EXAFS スペクトルの解析
結果が外圏錯体を示したことと調和的な結
果であると言える。樹液中の K濃度は 1～3 mM
であることが先行研究により報告されてお
り(Smith and Shortle, 2001)、本研究で得
られた Kd 値からは樹液中に含まれるセシウ
ムが樹木組織に強く吸着されることは期待
されない。こうした吸着実験の結果もやはり
セシウムが樹体内で動きやすいことを示唆
している。 
 
（３）樹葉中の放射性セシウムの転流 
 図４にスギ樹葉のオートラジオグラフ分
析結果を示した。その結果から、樹葉の先端
に向かって放射能が強くなっていく様子が
観察された。図中の赤線、黄線、青線で囲ま
れた部位ごとにセシウム137の放射能濃度を
測定した結果、それぞれ 4422 Bq/kg、1368 
Bq/kg、554 Bq/kg であった。放射能濃度の測
定結果も同様に放射性セシウムが先端に向
かって濃集していくことを示した。同様の分
析を雄花試料に対しても行った（図５）。オ
ートラジオグラフ像から先端の雄花（赤線で
囲まれた部分）の放射能が高いことが分かる。
雄花と根元の枝葉のセシウム137放射能濃度
はそれぞれ 4431 Bq/kg 及び 987 Bq/kg であ
った。以上のように、スギ樹葉において放射
性セシウムが生長点に向かって転流してい
る様子が観察された。上記のとおり、EXAFS
スペクトルの解析結果は、セシウムが樹体内
において移行しやすい化学形態（外圏錯体）
であることを示した（図１及び図２）。また、
セルロースへのセシウム吸着実験で得られ
た Kd 値から（図３）、放射性セシウムは樹木
組織へ強く吸着し固定されるとは考えにく
い。EXAFS スペクトルや分配実験の結果は、
こうした放射性セシウムが樹葉中で転流し
ている観測事実と調和的であると言える。 
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図２．コシアブラ試料の Cs-LIII 吸収端スペ
クトル．（左図）EXAFS 振動スペクトル．（右
図）動径構造関数． 

図４．（上図）スギ樹葉の光学写真像．（下図）
オートラジオグラフ像．赤線、黄線、青線で
囲われた部位ごとに切り分けてセシウム 137
放射能濃度の測定を行った。 
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図３．セルロースへのセシウム分配係数 Kd．
Kd (ml/g)は固相（セルロース）と液相の濃
度比で定義した． 
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図５．（左図）スギ樹葉の光学写真像．（右図）
オートラジオグラフ像．赤線、青線で囲われ
た部位ごとに切り分けてセシウム137放射能
濃度の測定を行った。 


