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研究成果の概要（和文）：土壌に沈着した放射性セシウム（137Cs）は、時間の経過とともに雲母鉱物の層間へ
と固定されて溶出しにくくなる。エイジングと呼ばれるこの現象について、本研究では、新たな分析指標（交換
性画分の137Cs/133Cs比）を用いて、東京電力福島第一原子力発電所事故以降の経過を明らかにすることを目的
とした。複数圃場における指標値の経時変化を解析したところ、長期的なエイジングの進行速度（交換性画分の
137Cs/133Cs比の減衰率）は平均0.04/年、最大で0.07/年程度と評価された。また、畑と水田とではエイジング
の進行に違いがあることや、土壌のカリウム肥沃度が137Csの挙動に影響することが示された。

研究成果の概要（英文）：Radioactive cesium (137Cs) deposited in soil becomes fixed to the interlayer
 of micaceous minerals over time and becomes less leachable. This phenomenon is called as the "
ageing" of soil 137Cs. This study investigated the process of the ageing after the accident at the 
Tokyo Electric Power Company's Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant using a new analytical index 
(137Cs/133Cs ratio in exchangeable fraction). Analyzing the dynamics of the index in many farmlands,
 the progression rate of long-term ageing (the decline rate of 137Cs/133Cs ratio in exchangeable 
fraction) was evaluated as  0.04 /y on average and 0.07 /y at the maximum. Additionally, some 
analytical results indicated that there were differences in the ageing progress between upland 
fields and paddy fields, and that soil potassium fertility affected the behavior of 137Cs.

研究分野：土壌学

キーワード： 農地土壌　放射性セシウム　エイジング　同位体比　交換性画分

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
土壌中における放射性セシウムのエイジングは、農作物の汚染リスクが時間経過とともにどの程度低減するかを
見積もる上で重要である。本研究で評価したエイジングの進行速度に、土壌中の放射性セシウム濃度の減少速度
（放射性壊変や土壌からの溶脱による）を評価し加算することで、農作物の汚染リスク（ある条件下で栽培され
た農作物の放射性セシウム濃度）の経年変化を見積もることができる。農作物の放射性セシウム濃度が基準値を
超過することを中長期にわたり防ぐ上で、汚染リスクが過去に比べてどの程度低下したかを見積もることは、今
後の対策や調査の必要性・規模について議論するための判断材料となる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１． 研究開始当初の背景 
東京電力福島第一原子力発電所事故によってセシウム-137（137Cs）が沈着した地域では、農作
物の汚染リスクを長期にわたり管理する必要がある。土壌に沈着した 137Cs は、時間の経過とと
もに、雲母鉱物の層間へと固定されて溶出しにくくなる。エイジングと呼ばれるこの現象は、作
物汚染リスクの経年変化の要因として注目され、リスク管理の上で定量的な評価が求められる。
例えば、1986 年に発生したチェルノブイリ原子力発電所の事故に由来する 137Cs に関して、
Fesenko et al.(2009)は、多年生牧草の移行係数（植物の 137Cs 濃度/土壌の 137Cs 濃度の比）が、
1989～1999 年の 10 年間に、エイジングにより生態学的半減期 4.6～21 年の速度で低下したこと
を報告した。しかし、今回の原発事故の汚染地域においてエイジングの経過を定量的に示すよう
な報告はなく、時間経過による 137Cs の固定化がどの程度の速度で進行し、いつ頃まで継続する
のかといった、作物汚染リスクの経年変化に関わる情報が提示されていない。 
エイジングの評価において、分析手法上の課題もある。既存研究では、土壌に沈着した 137Cs
について、中性アンモニウム塩溶液によって抽出される“交換性画分”の割合が経時的に低下す
ることが報告され、この交換性 137Cs 割合の時間変化がエイジングの主な指標とされてきた。と
ころが、交換性 137Cs 割合は、土壌環境が変化した際にエイジングとは無関係に変動する。過去
に行った土壌培養室内試験では、アンモニウム濃度の増減や酸化還元に応じて、交換性 137Cs 割
合が増減することが明らかとなった（Wakabayashi et al., 2017）。栽培管理や作物成長、天候
などの影響を受ける圃場環境においては、こうした土壌環境変化の効果がエイジングに重なっ
て作用するため、交換性 137Cs 割合の経時変化による従来手法では、エイジングの経過を正確に
評価することができないと考えられた。 
この問題を克服するため、本研究では安定同位体のセシウム-133（133Cs）に着目した。土壌中
に天然に存在する 133Cs は、原理上エイジングを生じないが、土壌環境変化の影響は 137Cs と同様
に受ける（Wakabayashi et al., 2017）。そこで、「エイジング＝133Cs の変動を伴わない 137Cs 特
有の固定反応」として捉え、交換性画分において 137Cs そのものではなく、137Cs/133Cs 同位体比の
時間変化をエイジングの新たな指標とすることを考えた。この同位体比は、環境要因が 137Cs と
133Cs の両方に同じ影響をもたらす場合は一定であり、137Cs に特有の動態のみを反映して変化す
ると考えられる。 
 
 
２．研究の目的 
本研究は、福島第一原子力発電所の事故により農地土壌に沈着した 137Cs のエイジングの経過
を明らかにすることを目的とし、具体的には以下の課題に取り組んだ。 
 
(1) 交換性画分の 137Cs/133Cs 同位体比という新たな指標を用いた経年的解析により、圃場におけ
るエイジングの進行速度を評価し、手法上の有効性を検証した。 
 
(2) 農地形態（水田・畑の別）、土壌鉱物組成、カリウム（K）肥沃度などの条件の異なる複数圃
場を比較することで、エイジングの経過やこれと区別された Cs（137Cs および 133Cs）の固定
現象に影響をおよぼす要因を解析した。 
 
(3) 乾燥・湿潤を繰り返した培養処理によってエイジングを加速化させて、将来におけるエイジ
ングの進行の予測を試みた。 
 
 
３．研究の方法 
(1) 分析対象圃場の選定 
原発事故初年目から近年までの交換性画分の変化を解析するために、経年的に作土試料が採
取・保管されている、つくば市内の農研機構所有試験圃場 3地点の 2011～2020 年度土壌試料（11
～15 時期分）を用いた。各圃場の土壌分類および農地形態は、低地土水田、黒ボク土大豆畑、黒
ボク土水田である。黒ボク土水田は、1981 年から続く長期連用施肥試験の実施地であり、K施肥
の有無が異なる 2つの試験区（K無区、K有区）を分けて解析した。 
エイジングの進行速度や Cs 固定の要因を解析するために、農林水産省による福島県内広域調
査事業のもとで経年的に採取された複数圃場の時系列アーカイブ作土試料セット 2種を用いた。
1つ目の試料セットは、水田 6圃場、畑 7圃場の計 13 圃場についての 2012～2018 年度土壌試料
（7 時期分）である。2 つ目の試料セットは、水田と畑各 5 圃場、計 10 圃場についての 2013～
2017 年度土壌試料（6時期分）である。 
 
(2) 土壌特性の分析 
土壌の交換性画分は、土壌試料に 1M酢酸アンモニウム溶液を固液比 1:10 で混合させ 24時間



かけて抽出した。ゲルマニウム半導体検出器および ICP 質量分析装置を用いて抽出液の 137Cs、
133Cs を分析し、交換性 137Cs、133Cs 濃度に換算した。また、土壌試料の全 137Cs 濃度をゲルマニウ
ム半導体検出器で定量し、フッ酸・過塩素酸・硝酸による全分解処理と ICP 質量分析装置によ
り、全 133Cs 濃度を定量した。これらの数値を用いて、下式より、交換性 137Cs 割合、交換性 133Cs
割合、交換性画分の 137Cs/133Cs 比（(137Cs/133Cs）exch.）を計算した。 
 
交換性 137Cs 割合 (%) = 交換性 137Cs 濃度 (Bq/kg) / 土壌全 137Cs 濃度 (Bq/kg) ×100 
 
交換性 133Cs 割合(%) = 交換性 133Cs 濃度 (μg/kg) / 土壌全 133Cs 濃度 (μg/kg) ×100 
 
(137Cs/133Cs)exch. = 交換性 137Cs 割合 (%) / 交換性 133Cs 割合 (%) 
 
これらの特性値の経年変動を指数関係式[y = y0 exp(−λt)]（tは原発事故以降の経過年数）
に回帰させ、減衰率（λ）と半減期（ln(2)/λ）を算出した。なお、本研究でエイジングの指標
とした(137Cs/133Cs)exch.は、交換性割合において 137Cs が 133Cs の何倍高いかを示すファクター値で
あり、その経時低下は 137Cs が 133Cs との同位体平衡に至る過程と解釈できる。 
交換性画分の経時変化の要因解析のために、交換性 K、非交換性 K含量、粒径組成、粘土鉱物
組成を分析した。非交換性 K含量の分析には、Carey et al.(2011)によるテトラフェニルほう酸
ナトリウム抽出法を用い、その土壌抽出 K 総量から交換性 K 含量（1M 酢酸アンモニウム溶液で
抽出された K含量）を差し引いて定量した。なお、非交換性 Kとは、雲母鉱物層間に固定された
Kのうち、放出されやすい状態のものである。粒径組成は沈降法で分析し、その粘土画分を X線
回折装置にかけて粘土鉱物組成を分析した。 
 
(3) 乾湿培養試験 
エイジングの進行は乾燥と湿潤が繰り返されることで加速化することが知られており、将来
のエイジングの進行を予測するために、2018 年採取土壌試料を乾湿反復培した。供試試料には、
つくば市内の低地土水田、黒ボク土大豆畑に加え、福島県内の水田 3圃場の土壌試料を用いた。
培養瓶に封入した試料を純水で飽和させ 25℃下で 24 時間静置した後、70℃下で 4～5 日かけて
風乾水分量以下まで乾燥させた。この操作を、4、8、17、32、64、128 回繰り返し、その後に交
換性画分を分析した。並行して、供試試料の採取圃場で交換性画分の経時調査を行い、現場と培
養試験における(137Cs/133Cs)exch.の経過を比較することで将来予測を試みた。 
 
 
４．研究成果 
(1) 2011～2020 年にかけての交換性画分の推移とエイジング 
つくば市内の 3圃場では、交換性 137Cs 割合は有意（p <0.01）に経時低下しており、その減衰
率は 0.042～0.105/年（半減期 6.6～16.4 年）であった。ただし、この間、もともと土壌に存在
する 133Cs の交換性割合についても同様の経時低下が認められ、交換性 137Cs 割合の推移が示す
“見た目上のエイジング”には、環境要因による Cs（137Cs および 133Cs）の可動性変化の影響が
含まれていると考えた。 一方で、(137Cs/133Cs)exch.の推移も、有意（p <0.05）に低下しており、
137Cs が 133Cs との同位体平衡に近づく過程を示す結果となった。その減衰率は 0.035～0.054/年
（半減期 12.9～19.6 年）であり、これが正味のエイジングの進行速度に相当するものと考えた。 

 
図 1 に黒ボク土水田での交換性 137Cs 割合および(137Cs/133Cs)exch.の推移を示した。K 施肥管理
の異なる試験区間を比較したところ、K無区は K有区に比べて、交換性 137Cs 割合、(137Cs/133Cs)exch.
ともに初年目から数値が低く、減衰率も大きかった。エイジングによる 137Cs の固定は、137Cs が
雲母鉱物層間のフレイドエッジサイト（FES）という部位から鉱物中心部に向けて拡散移動する
ことで生じるが、Kイオンは FES への吸着を巡って Cs イオンと競合する。そのため、Kイオンの
少ない K無区の土壌では、FES への 137Cs の拡散と固定が早く進行したと考えた。 

図 1. 黒ボク土水田における交換性 137Cs割合（左）と(137Cs/133Cs)exch.（右）の推移 
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以上の結果より、(137Cs/133Cs)exch.の経時解析が 137Cs のエイジングを評価する上で有効な手法
であることを確認できた。 
 
(2) 福島県内農地におけるエイジングの経過と農地形態による差異 
2012～2018 年度土壌試料 13 圃場分および 2013～2017 年度土壌試料 10圃場分に関して、圃場
別に推移を解析したところ、交換性 137Cs 割合については 5 圃場、(137Cs/133Cs)exch.についても 7
圃場でしか、有意（p <0.10）な経年低下が認められなかった。これらの圃場での交換性 137Cs 割
合の減衰率は 0.040～0.125/年、(137Cs/133Cs)exch.の減衰率は 0.033～0.070/年と評価された。 
広域調査事業での採取試料を用いた今回の経時分析では、年毎に土壌採取者が代わりうるた
め、サンプリング誤差の影響も少なくない考えられた。そこで、誤差の影響を小さくするために、
複数圃場の幾何平均を用いて解析を行い、一つ目の土壌セット（2012～2018 年度土壌試料 13 圃
場分）での結果を図 2 に示した。全圃場幾何平均値では、交換性 137Cs 割合、(137Cs/133Cs)exch.と
もに有意（p <0.05）な経年低下を示し、交換性 137Cs 割合の減衰率（見た目上のエイジング速度）
は 0.055/年、(137Cs/133Cs)exch.の減衰率（正味のエイジング速度）は 0.042/年と評価された。水
田（6圃場）と畑（7圃場）に分けて平均値を解析すると、交換性 137Cs 割合、(137Cs/133Cs)exch.い
ずれにおいても、減衰率は畑のほうが大きかった。一方、水田では、(137Cs/133Cs)exch.が原発事故
後の早い段階ですでに低く、その後には有意な経年低下が認められなかった。以上の結果より、
福島県の農地におけるエイジングの経過は畑と水田で差があり、水田では、2012 年以降エイジ
ングが進行していない圃場が多いことが明らかになった。 

 
（3）福島県内農地における交換性 137Cs 割合の推移に対する K肥沃度の影響 
2 つ目の試料セット（2013～2017 年度土壌試料 10圃場分）の幾何平均分析においても上記と
同様の結果が得られたが、この試料セットでは、交換性 137Cs 割合の減衰率（0.168/年）は 
(137Cs/133Cs)exch.（0.034/年）の減衰率より 5倍も大きかった。この大きな差異は、エイジングで
はなく、何らかの土壌環境の変化によって Cs 固定が進行したことを示している。この Cs固定の
要因について解析したところ、K肥沃度の指標である交換性 K含量、非交換性 K含量の推移と交
換性 137Cs 割合、交換性 133Cs 割合との間に有意な負の相関関係が認められた。 

 
図 3にその代表的な水田の事例を示した。この水田では、収穫期の交換性 K含量と非交換性 K
含量が経年的に増加しており、それらの増加と連動して交換性 137Cs 割合、交換性 133Cs 割合が低
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図 2. 福島県内 13圃場の幾何平均値における交換性 137Cs 割合（左）と(137Cs/133Cs)exch.（右）の推移 

図 3．Csの交換性割合と K肥沃度の推移の関係を示す福島県内水田の事例 

グラフのデータは主に水稲収穫期のものだが、白抜きの部分は移植期のものである。 
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下していた。福島県では水稲を中心とした作物への 137Cs 移行抑制対策として、2012 年以降、K
肥料の追加施肥が毎年実施された。したがって、この交換性 K含量の増加は追加施肥の蓄積によ
るもので、また、同時に非交換性 Kが増加したことから、蓄積した Kの一部は雲母鉱物の層間に
固定されたと考えられた。雲母鉱物に Kが固定されると、Csが同時に固定されたり（Absalom et 
al., 1995）、FES 様の Cs固定サイトが新たに形成されたりする（Degryseet al.,2004）。したが
って、福島県内の圃場においては、K 追加施肥により K 固定量が増加したことで、一時的な Cs
の固定化が進行したと考えられた。この固定反応は可逆的であり、固定された Kが外部に放出さ
れれば Csも可動化しうる。実際に、水稲栽培期間の前後で比較したところ、非交換性 Kの消費
と連動して、交換性 137Cs 割合、交換性 133Cs 割合の増加が認められた（図 3グラフの右端部）。 
 以上の結果より、K追加施肥の実施された福島県内農地では、エイジングとは別に、K肥沃度
の増大に由来する可逆的な Cs 固定が進行していたことが明らかになった。 
 
(4) 乾湿培養試験 
土壌に対して乾湿反復処理を施すと、交換性 137Cs 割合は乾湿 4 回目までに大幅低下したが、
その後は低下しなかった（黒ボク土大豆畑以外）。一方、(137Cs/133Cs)exch.では、3つの土壌で、乾
湿回数に応じた継続的な低下が認められ、乾湿処理の反復が 137Cs を 133Cs との同位体平衡に近づ
けることが示された。この 3土壌について、乾湿 128 回後の(137Cs/133Cs)exch.の値は、現地圃場で
のモニタリング値よりも低かった。つくばの低地土水田と黒ボク土大豆畑では、現地圃場におけ
る(137Cs/133Cs)exch.の減衰率がそれぞれ 0.047/年、0.035/年と評価されており、この速度でのエイ
ジングが今後も続くと仮定すると、乾湿 128 回後の数値に到達する時期は、低地土水田で 2031
年、黒ボク土大豆畑で 2034 年と試算された。 

 
本研究では、(137Cs/133Cs)exch.を用いることで、137Cs のエイジングの経過を、133Cs の動態変化を
伴うような反応と区別して評価できることを明らかにした。この新たな指標の減衰率からエイ
ジングの進行速度を評価すると、平均 0.04/年、最大で 0.07/年程度と見積もられた。このこと
から、エイジングの効果は、原発事故以降 10年間の間に交換性 137Cs 濃度を最大で 50%減少させ
たと推定された。また、一部の圃場では、今後 10 年間程度、エイジングが継続する可能性が示
された。ただし、福島県内の水田においては、事故後初期の段階でエイジングの進行が停止した
圃場も多かった。一方で、K 肥沃度の変化に応じて一時的な Cs 固定が生じた圃場も散見され、
その作用が交換性 137Cs 濃度に及ぼした影響は、エイジングの効果よりも大きなものであった可
能性が考えられた。 
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