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研究成果の概要（和文）：福島原発事故で放出された放射性セシウム(RCs)の環境中での存在形態には、土壌中
の層状珪酸塩鉱物などに吸着・固定したもの(CsSM)と原子炉から直接飛散した珪酸塩ガラス微粒子に溶け込んだ
もの（CsMP）の２つがあることがわかっている。この２つ存在比やその地域依存性を推定する方法を確立するこ
とを本研究の主な目的とした。適当な条件での酸処理によってCsSMからはRCsがほぼ溶出する一方で、同じ処理
ではCsMPはあまり溶解せずRCsはほとんど溶出しないことを明らかになった。この手法により、農業用不織布や
汚染土壌中のCsSMとCsMPの存在比やその土壌深さ依存性を見積もることができた。

研究成果の概要（英文）：Radioactive cesium (RCs) released by the Fukushima nuclear power plant 
accident exists in the environment mainly with two forms: cesium adsorbed and fixed mainly on 
phyllosilicate minerals in soil (CsSM), and that dissolved in micro-particles of silicate glass 
scattered directly from the broken reactors (CsMP). The purpose of this study was to establish a 
method for estimating the abundance ratio of these two forms and their regional dependence, to 
discuss dynamics of radiation and decontamination in the future. It was elucidated that RCs was 
completely released from CsSM by acid treatment under an appropriate condition, while RCs from CsMP 
was hardly eluted because CsMP was not so soluble by the same treatment. Using this method, the 
abundance ratio of CsSM and CsMP in contaminated non-woven fablic and soils from 
Fukushima-Prefecture and its soil depth dependence could be estimated.

研究分野： 鉱物学、物質科学、電子顕微鏡
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研究成果の学術的意義や社会的意義
福島原発事故が発生してから既に12年が経過したが、周囲の一部地域の空間線量は依然高く、その主因は土壌中
に存在するRCsが発するガンマ線である。そこでの異なる2種類のRCsの存在形態の比を定量的に見積もるための
信頼性のある手法を提案した本研究の社会的意義は非常に大きく、今後の汚染地域におけるRCsの動態や効率的
な除染法の確立に貢献するものである。また最表層付近の放射能へのCsMPの寄与が地域によっては半分近くなる
が数cm下ではそれが大きく減少するなど、これまで積み上げられた原発汚染の実態解明のための学術的研究に大
きなインパクトを与える成果と言える。

※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 

2011 年の福島第一原子力発電所事故による周辺地域への放射性セシウム（Radioactive 

cesium: RCs）の拡散・沈着により、帰宅困難地域や山林での依然高い空間線量、大量に発生

した除染廃棄物、RCs の農産物への移行や汚染物質の再飛散の懸念など、現在でも多くの問

題が残されている。その解決のためには、環境中の RCs の存在形態やその動態の詳細を明

らかにする必要がある。もちろんこの RCs の存在形態については、これまでも国内のいく

つかの研究グループによって精力的に調べられてきた。例えば土壌中での RCs は、過去の

研究例や放射能分布の経時変化などから、土壌中の鉱物（土壌鉱物）に強く吸着・固定して

いると考えられていたが、我々のグループはオートラジオグラフィと電子顕微鏡などのミ

クロスコピックな手法を組み合わせ、福島県東部の地質である花崗岩類の風化土壌（マサ土）

に豊富に存在する風化黒雲母（鉱物学的には黒雲母－バーミキュライト混合層鉱物と呼ぶ

べきもの）などの層状珪酸塩鉱物（今後これを Cs-sorbing mineral：CsSM と略記する）が主

要な RCs の担持物質であることを、実汚染土壌の分析（Mukai et al., 2014）と室内実験（Mukai 

et al., 2016）で明らかにした。さらにこのような風化黒雲母に固定された RCs は、通常のイ

オン交換プロセスではほとんど溶脱せず、環境負荷の小さいような化学的手法ではその除

去が難しい一方で、放射性 Cs は土壌中で“安定”に固定されていることが示された（Mukai et 

al., 2018）。他方、CsSM に吸着・固定された RCs 以外に、破損した原子炉から直接飛散し

た、高密度に RCs を含む珪酸塩ガラス微粒子（いわゆるセシウムボール、ここでは Cs-bearing 

microparticle：CsMP と略記）が広範囲に飛散したことが明らかとなった（例えば Adachi et 

al., 2013、 Yamaguchi et al., 2016）。 

このような状況の中、放射能汚染の詳細な理解とその解決を確実に進めていくためには、

この 2 種類（あるいはそれ以外の）の RCs 担持物質がどの程度の割合で環境中に存在する

のか、そしてその割合の地域依存性などを定量的に解明することが今日求められていると

言える。しかしこれまで我々が行なってきたようなオートラジオグラフィとミクロスコピ

ックな分析を組み合わせた手法では、定量的な評価にはあまりに多大な労力と時間を必要

とする。そして、このため汚染試料中の各 RCs 担持物質の存在割合の推定は、これまでほ

とんどなされていなかったと言ってよい。 

２．研究の目的 

上述のような背景の中、本研究の目的は我々がこれまで精力的に進めてきた CsSM や

CsMP の構造や諸特性（特に様々な条件による Cs 脱離特性）の研究を基にして、汚染

された各種試料中にこれらの RCs 担持物質がどの程度の割合で含まれているかを定量

的に解析する手法を確立し、福島県を中心とする放射能汚染の実態を詳細かつ正確に理

解することでその解決に貢献することである。特に福島県地方の放射能汚染物質の主体

を占める汚染土壌に適用できる手法の確立を目指す。 

３．研究の方法 

本研究では福島県での汚染試料の採集、実験室での様々な汚染試料の前処理（分級、

粉砕、混合）、試料の電気炉による過熱や酸による溶解実験、さらにゲルマニウム半導

体検出器による試料や溶液のガンマ線強度測定やイメージングプレート（IP）を用いた

オートラジオグラフィなどの手法を用いた。 

４．研究成果 

(1) 汚染試料中 RCs 担持物質の定量手法の選択 



上述のように本研究の主な目的は、汚染試料中の RCs 担持物質の種類とその割合を

定量的に評価できる手法を探索することである。オートラジオグラフィと電顕等のミク

ロスコピックな手法を組み合わせたこれまでの手法（例えば Mukai et al., 2014）では個々

の放射性粒子の特定と判別はできるが、定量的な見積もりは期待できない。そのため今

回はマクロスコピックな評価手法を用いることでこの目的を達成することを考えてい

く。汚染物質から単離した CsSM や CsMP からどのように RCs が放出されるかを調べ

た我々のこれまでの結果から、今回の目的には、研究開始時には以下の２つの方法が考

えられた。 

① 熱プロセスによる RCs 脱離特性の違い：我々は以前に汚染物質や除染廃棄物が様々

な焼却施設に持ち込まれた場合、そこに含まれる CsMP や CsSM が加熱によりどのよう

な変化を起こすかを調べた（Okumura et al., 2018）。その結果、大気中での 900-1000C の

加熱により、CsMP 中の RCs は珪酸塩ガラス中での拡散によってほぼ大気中に放出され

ることがわかった。一方 CsSM 等を含む土壌ではその程度の加熱では放射能の減少が起

きないという報告があり、これよりこの程度の温度での加熱による放射能の減少を

CsMP の割合とみなせると考えた。しかしながらその後の実験で、CsMP 単体ではそこ

からの RCs は消失するが、CsMP を土壌に含有させて加熱した場合は、土壌全体の放射

能は減少しないことが明らかとなった。これは CsMP から放出された RCs が周囲の土

壌鉱物に再吸着されたと解釈したが、これより熱処理では土壌中などの CsSM と CsMP

の判別はできないと判断した。 

② 酸処理による RCs 脱離特性の違い：CsSM と CsMP では RCs の担持の様相が大きく

異なる。CsCM では RCs はあくまでもその表面や表面近傍の珪酸塩層の層間に吸着あ

るいは固定されている。よって適当な溶解液で鉱物表面の原子数層を溶解させれば、

RCs は脱離する筈である。これに対して CsMP ではその主体の珪酸塩ガラス中の固溶成

分として RCs は存在しており、その溶出にはガラス微粒子全体の溶解が必要である。

またこの２つの物質の溶解速度の溶液 pH 依存性も大きく異なる。一般に黒雲母等は低

い pH（強酸性）でその溶解速度が非常に大きくなる。一方、SiO2 成分の多い CsMP は

強アルカリではよく溶けるが、中性以下の pH での溶解速度は高くない。これより pH

の低い酸で溶解させれば CsSM は表面原子の溶解により容易に RCs を放出する一方で、

CsMP はたとえその表面が若干溶解しても微粒子が残る限り RCs の溶出はそれほど大

きくないはずである。このような推察を元に、濃度の異なる温塩酸（90℃）で 24 時間

溶解させた場合の CsSM と CsMP の放射能変化を調べた所、明らかに CsSM は 0.1M 程

度の温塩酸への浸漬でその放射能を完全に失うのに対して、CsMP は数％の放射能の低

下に留まっていた（Okumura et al., 2020）。そこで本研究では、この温酸処理によって、

汚染試料中の CsMP と CsSM の存在比を見積もることにした。 

(2) 農業用不織布への適用 

酸処理による RCs 担持物質の定量化の応用として、まず原発事故時に福島県の畑地

で使用されていた農業用不織布における RCs の存在形態を調べた。いくつかの濃度の

温塩酸による処理において、浸漬時間と不織布がもつ放射能の関係を図１に示す。その

放射能は浸漬から 24 時間後に大きく減るが、その後の減少は非常に緩やかとなる。我々

はこの浸漬初期の放射能減少量が CsSM に担持された RCs であり、残りが CsMP に含

まれる RCs と推定した。そして各浸漬時間後の不織布の IP オートラジオグラフィによ

り、24 時間の浸漬でも CsMP 由来と考えられる輝点のほとんどが残っていることから



この推定は正しいと判断した。これらの結果より、この農業用不織布では、その放射能

の 3-4 割が CsSM 由来であり、残りが CsMP 由来であると見積もられた(Okumura et al., 

2020)。また同様な分析は例えば植物組織やハウスダストなどにも応用可能であること

を示した。 

 

 

(3) 福島県の高濃度汚染土壌中の RCs 担体物質の推定 

上記のように温塩酸による RCs の溶出率は CsSM と CsMP では大きく異なり、これ

により農業用不織布に付着した RCs 担持物質の定量が可能であることがわかった。し

かしながら、本研究の主目的の汚染土壌に関しては、この手法が単純に適用できないこ

とが、その後明らかになった。その原因を箇条書きにすると以下のようなことになる。 

① 土壌に温塩酸処理を施した場合、CsSM 以外の大量の鉱物も同時に溶解し、このた

めに溶液はすぐにシリカに対して飽和状態になる可能性がある。これにより CsSM の表

面近傍が十分に溶解しないか、あるいは温度を下げたときなどに起こる非晶質シリカ等

の沈殿物に RCs が再吸着するような現象が起こり、その結果溶出率が低く出てしまう。

これを避けるためには、土壌と塩酸溶液の固液比を十分大きくしなくてはならない。実

験の結果、この問題を避けるための固液比は 200(mL/g)以上必要であることが明らかに

なった。 

② 一方、実験室での溶解実験でこのような大きな固液比を実現するには、土壌試料を

少量にするか、大量の温塩酸を使用する必要がある。後者は実験の効率性や安全性の観

点から望ましくない。一方土壌試料を少量にすることは、そのような少量の放射線測定

で試料全体の放射能を測定しているかという問題が出てくる。特に一粒子あたりの放射

能が数 Bq に達する CsMP の存在のために、少量の試料では放射線量のバラツキが大き

くなってしまうことがわかった。 

この問題を解決するために考案した汚染土

壌試料のための測定手順を図２に示す。ここで

重要な事は、i) 対象となるそれなりの土壌試料

を十分に混合・粉砕し、CsSM に関しては少量

の分取でも十分分散がない処理を行ない（これ

を母試料と呼ぶ）、ii) この母試料から少量を分

取して十分な固液比（ここでは 300 mL/g）で温

塩酸による溶解抽出を行なうが、ここで溶出率

の計算における分母は母試料の放射能密度

（Bq/g）を用いる。これによる求まる溶出率は

図 1．CsMP と農業用不織布の温塩酸へ

の浸漬による放射能変化の時間依存性。

農業用不織布の放射能は浸漬初期に大き

く減少するが、その後 CsMP と同様な減

少の時間依存性を示す。 

図 2．汚染土壌中の CsSM と CsMP の存在割
合を見積もるために提案された分析手順 



ほぼ CsSM からだけのものと考え、これと母試料の放射能密度との差を母試料中の

CsMP の放射能密度とみなす。 

この手順に従い、福島県の帰宅困難地域内の 3 つの地域から採取した約 30 cm の土壌

コアを 1.5 cm の深さで区分し、そこからの温塩酸による RCs の溶出率を測定した。そ

の結果を下の図（図 3）に示す。2 カ所の森林表土では、深さとともに放射能密度は急

激に減少し、これは従来の報告と一致するが、その温塩酸による溶出率は、深さととも

に明らかに増大している。特に最表層では半分以下の溶出率となっている一方で、深い

ところではほぼ 100%の溶出率となっている。これが鉱物粒子に吸着・固定した RCs

（CsSM）とすれば、残りが CsMP からの放射能の割合と判断できる。つまり、この森

林の最表層では、その放射能の半分近くが CsMP からのものである一方、5-6 cm 下では

CsMP はほとんど存在しないことになる。一方もうひとつの牧草地からの土壌では、や

はり深さとともに急激に放射能密度は減少するが、どの深さでもその溶出率は 80%近い

値となった。つまりこの地域では RCs の多くは表面でも CsSM であると判断できる。

またこのような 3 カ所の土壌の CsMP の存在量の違いは、定性的には土壌に密着させて

感光させた IP 上の強い輝点の密度によっても確認することができた。 

このように実際の汚染土壌試料中の RCs の存在形態の割合（CsSM と CsMP の比）を

見積もった結果は、福島原発事故の発生依頼初めての成果と言える。一方汚染土壌を IP

上に分散させ、適当な閾値より強い輝点を CsMP と判断する手法も提案されているが

（Ikehara et al., 2018）、その閾値の設定に明確な根拠がなく、あくまでも相対的な比較と

言える。また今回の結果で、福島県地方のある高汚染地域の土壌の表層部分の半分近く

の RCs あるいは放射能が CsMP 由来であるというのは非常に重要な結果であり、今後

のこの地方の汚染の拡散、生態系への影響、除染プロセスなどにおける貴重な情報であ

る。今後今回開発された手法を用いて、様々な地域の汚染土壌の分析が行なわれ、福島

県地方の汚染の詳細がさらに明らかになることが望まれる。 

 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

図 3．帰宅困難地域内の 3 カ所から採取された土壌コアの放射能密度の深さ分布（左）と、各深さの土
壌からの温塩酸による溶出率の違い（右） 
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