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研究成果の概要（和文）： 初期の放射性Cs放出には従来想定されていた水溶性サブミクロン粒子に加え，直径
数μmの不溶性粗大球状粒子が存在することを初めて明らかにした。
典型的な里山では再飛散由来のCs濃度は，都市部での結果と異なり，夏季に上昇し，冬季には低かった。夏季の
Cs担体は大部分が生物由来であることを初めて見出した。
放射性Csの再飛散簡略スキームを開発し，領域エアロゾル輸送モデルを用いて森林生態系からの生物学的粒子に
よる再飛散，ならびに事故サイトから継続する一次漏えいも含め，フラックス定量化－収支解析を行った。その
結果、他のプロセス同様、再飛散は、地表に沈着したCsの減少や移動にほとんど寄与しないことがわかった。

研究成果の概要（英文）：Initial radioactive Cs release revealed for the first time that insoluble 
coarse spherical particles with a diameter of several μm existed in addition to the water-soluble 
submicron particles usually assumed.
In typical Satoyama area, the Cs concentration derived from resuspension escalated in the summer and
 was low in the winter, unlike in urban areas. We discovered for the first time that Cs carrier in 
summer is mostly of biological.
We developed a simplified scheme for resuspension of radioactive Cs, and we carried out flux 
quantification - budget calculation, including resuspension by biological particles from forest 
ecosystems using a regional aerosol transport model, and primary leakage continued from the accident
 site. As a result, similarly to other processes, it was found that resuspension contributes little 
to decrease and migration of Cs deposited on the earth's surface. 

研究分野： 大気エアロゾル、環境放射能、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 
 福島第一原発事故により大気環境へ放出
された人工放射性核種の森林をはじめとす
る陸域への沈着と，その後の相互作用を理解
し環境や人体への影響を正しく評価するた
めには，放射性核種のごく一般的なモニタリ
ングや空間線量率モニタリングだけでは不
十分で，その①物理・化学性状や②再浮遊（汚
染地表面からの二次放出）のプロセスの理解
等が必要であった。そのため，大気物理，大
気化学，環境放射能，同位体地球化学，エア
ロゾルモデルの専門家からなる研究班が求
められた。本研究班ではこのニーズに応え観
測とモデル開発・再現計算を基本として，大
気モデル班をはじめとする他計画班等と有
機的な連携を得て，取り組みを進めることと
なった。 
２．研究の目的 

A01-2 計画研究「放射性物質の大気沈着・
拡散過程および陸面相互作用の理解」班では
主に３つの目的を設定し研究を遂行した。 
（1）物質量としてはわずかな放射性核種は，
希ガス，ヨウ素を除き単体で浮遊するものは
かなり少なく，放出過程においてさまざまな
担体（キャリアとなるエアロゾル）と内部混
合したと推測される。そこで，福島事故によ
り大気中に放出されたそれぞれの放射性核
種がどのような物理・化学性状で大気中を浮
遊しているか，およびその成因を理解する
（一次放出）。 
（2）精力的な観測や調査にも関わらず，放
射性物質による環境汚染の全体像を合理的
かつ定量的に把握することはなかなか困難
で，既存のシミュレーションモデルの多くは
ホットスポットの正確な再現には成功して
いない。そこで，広域的な放射性物質濃度の
時間・空間的変動調査や沈着物の測定を通じ，
最新のモデル手法を適用し，大気輸送・拡散
モデルの精度向上と，それを用いた事故放出
量の推定に寄与する。 
（3）過去の大気圏核実験やチェルノブイリ
事故などの環境汚染の経験から，一度地表面
を汚染した放射性物質は何らかのエアロゾ
ルに担われる，ないしは汚染物の燃焼によっ
て大気中へ再度放出されることが知られて
いる。しかし，その主要なプロセスは必ずし
も明確ではない。そこで，陸域(土壌・生態系
を含む)への沈着と大気中への放射性核種の
再飛散量，その物理・化学形状および放出源
（二次放出）を理解し，大気―陸面相互作用
を定量化する。 
これらを通じて，放射性物質の大気―陸域

―水圏の移行モデルの確立や，各地での呼吸
による内部被ばく量の推定の基礎データに
も寄与することを目指すとともに，人体の内
部被ばくに係わる大気放射能の情報を社会
に提供し，国民の安全・安心の確保に資する。 
３．研究の方法 
環境や健康影響を考えるうえで大気科学

の観点からまず重要なことは，放出，輸送・

拡散，沈着に関し，量的な関係を把握するこ
とである。そのためには，観測・モデルそれ
ぞれ一辺倒ではなく有機的に相互を連携さ
せ，かつ未知のプロセスもあり得ることから，
主要なプロセスがどのようなものであるか
を解明し，同時にモデルの精度向上を図りつ
つ再現計算を進めることが肝要である。従っ
て，モデル自体の検証や改良，高精度化も
輸送・拡散・沈着の再現計算にとって極め
て重要であり，こうした観点から当 A01-2
班では A01-1 大気モデル班をはじめとして他
の計画研究班と緊密に連携し，成果達成に努
め，上述の 3 つの目的達成を目指した。 
そこで本 A01-2 班では，環境放射能，同位

体地球化学，分析化学，気象学，気象モデル
の最新手法を融合させた 総合的な調査研究
手法・体制で研究を推進した。すなわち， 
（1）福島第一原子力発電所の周辺，特に放
射性物質の沈着により空間線量の高くなっ
ている地点で，継続的に大気エアロゾル及び
ガス状の放射性物質を捕集し，その濃度変動
を明らかにする。 
（2）事故直後から捕集されてきた試料を（1）
で収集した試料と併せて分析し，放射性核種
の詳細，粒径分布・化学 成分や同位体比率
との相関など放射性物質の物理的・化学的性
状を理解する。 
（3）上記汚染地域に観測フィールドを設定
し，各種条件下での放射能濃度変化および土
壌粒子やエアロゾルの飛散を気象要素・土壌
水分などとの同時観測を行い，土壌からの放
射性物質の再飛散プロセスを理解する。その
際に最新の質量分析手法を応用し，大気エア
ロゾル粒子中の核種や元素を直接測定し,気
象要素などとの関係を明確化する。 
（4）スギなどの花粉，植物表面のワックス
状物質などの飛散など，生態系から大気へと
供給される放射性物質の物理・化学形態と放
出フラックスの定量化を行う。 
（5）降水中の放射能濃度と大気中濃度との
比較およびモデルとの比較により，現在仮定
されている放射性物質の湿性沈着量の妥当
性を検証する。 
（6）上記各活動で得られた結果とモデル計
算を比較し，大気中での輸送・拡散・沈着過
程の定量化の精度向上を図り，陸面との相互
作用を定量化するため再飛散過程をモデル
化する。 
４．研究成果 
A01-2 班では，研究遂行の結果，下記のよう
な顕著な成果を得た。 
 
 
 
 

 
 

図１ 本研究で見つかった不溶性球状 Cs 粒
子の性状と電子顕微鏡像 

１）初期の放射性セシウム（Cs と表記）放出



には従来想定されていた水溶性サブミクロ
ン・サルフェートに担われた粒子に加え，直
径数µmの不溶性粗大球状Cs粒子が存在する
ことを初めて明らかにした（図１；Adachi et 
al., 2013）。球状 Cs 粒子は，主要な構成元素
として Fe, Zn, Cs，O 等を含み，その後の
SPring-8 での μビーム X 線分析で，Ba, Te, Sn, 
Mo, Rb, U 等の重元素をも含むこと（図２），
非晶質であること，中重元素は高度に酸化さ
れた状態であること（Abe et al., 2014），内部
に構造を持つこと（Yamaguchi et al., 2016）や
SiO2主体であること等（Satou et al., 2016）を
解明した。また球状形状だけではなく，非球
状の形状の粒子もあること（Satou et al., 
2016），より粗大の粒子が事故サイト近傍で
は見られること（小野ほか，2017）も示した。 
２）放射性物質濃度の時間・空間的変動や沈
着量の変動を把握するため，福島県内を含め
種々の大気試料を採取し主として Cs の測定
を行った。研究期間中に 5,000 弱の試料測定
を行った。エアロゾル粒径別個数濃度と Cs
濃度の集中観測と，摩擦速度（風応力）等気
象観測のデータ比較により，放射性物質の再
飛散簡略化スキーム（1D 放射能飛散モデル）
を開発した（Ishizuka et al., 2017）。領域エア
ロゾル輸送モデルを用い森林生態系からの
生物学的粒子による放射性物質の再飛散も
考慮して，再飛散フラックス，ならびに原発
事故サイトから継続する一次漏えいも含め，
フラックス定量化－収支解析を行った
（Kajino et al., 2016）。その結果，他のプロセ
ス同様，再飛散は，地表に沈着した Cs の減
少や移動にほとんど寄与しないことがわか
った。 

 

図２ 不溶性 Cs 粒子のμ-XRF 結果と電顕像 
 
また，放射性 Cs 一次放出量の全球輸送モ

デルと逆解析による高精度推定（2011/3/11～
4/19 での総放出量 19.5±3.6 PBq； Maki et al., 
2013），輸送モデルの高空間分解能化への応
答研究（Sekiyama et al., 2015），アンサンブル
解析手法の導入など，放射性物質を含む化学
輸送モデルの高精度化につながる斬新な研
究を進めた。このほか，海洋への Cs 輸送量・
降下量の評価を全球エアロゾルモデルを用
いて行い，Cs 総放出量の 70－80%が移行した
と評価した（田中，2013）。さらに海洋班 A02-3
班に協力し，全球および領域モデルの両者を
用いて，137Cs 北太平洋への沈着量を 12－15 
PBq と評価した（Aoyama M. et al., 2016）。 

３）茨城県つくば市での降下量や大気濃度の
変動から，福島事故由来の放射性物質の再浮
遊について定量的な議論を行った（Igarashi et 
al., 2015）。沈着直後の再飛散係数（沈着量に
対する再飛散量率比）は，平均で 131I につい
て 5×10-4 s-1, 137Cs について 6×10-6 s-1となっ
た。また，一次放出と対流圏滞留半減期での
減衰が終了した後，Cs 月間降下量は約 1.2 年
の見かけ半減期でゆっくり減少し，再浮遊成
分が見られるようになった。再浮遊による月
間降下量への寄与は，2015 年の時点で，つく
ば市でも事故以前に比べ～３桁大きな値と
なっている（Igarashi et al., 2015）。 

（137Cs 大気中濃度） 
図３ 福島県の制限区域内での観測結果  

 
次いで，福島県内の汚染地域で Cs の大気へ
の再飛散を長期観測した結果，ⅰ）Cs 濃度に
は季節変動があり，都市部での観測結果と異
なり，典型的な里山である観測点では夏季に
Cs 大気中濃度が上昇し，冬季には低かった
（図３）。ⅱ）土壌由来の鉱物粒子が再飛散
担体として重要な春季には，再飛散した Cs
の輸送スケールが 1 km 程度以下と局所的で
あり， 夏季にはそりより大きなスケールで
輸送・分布することがわかった（Kinase et al., 
2017）。ⅲ）夏季の Cs 担体は，見た目や光学
顕微鏡像からダストと思われたが，意外にも
大部分が生物由来であることを見出した（図
４，５；Kinase et al., 2017； Igarashi et al., 
2016EAC）。生物学的エアロゾル（バイオエ
アロゾル）による Cs の再飛散は，２）のモ
デル研究での成果（Kajino et al., 2016）と整合
する。 
４）そのほか，SO4

2-は Cs の主要担体と想定
されることから，中性子放射化で炉内生成し
た 35S の大気中での挙動を追跡（Priyadarshi et 
al., 2013）したり，大気中 Cs 濃度変動に数理
科学的考察を加え，その減衰を予測する数式
を導出したり（Aoyama, T. et al., 2017），など
60 報以上の原著論文の発表に寄与した。 
５）知見の発信とアウトリーチ活動 
A01-2 班での初期の成果は一般向けに，中島 
映至, 大原 利眞, 植松 光夫, 恩田 裕一編
「原発事故環境汚染―福島第一原発事故の
地球科学的側面」pp. 310，東京大学出版会
（2014）の中の個別の章で論述した。また，
ISET-R 全体の HP や日本科学技術未来館での
展示に協力するなどして，知見の一般への発



信に努めた。また，NHKE テレ，サイエンス・
ゼロをはじめ，新聞各社等の取材にも対応し
た。 
若手研修として A01-2 班では，「大気試料の
採取と電顕観察」をテーマとして H25 年度か
ら福島観測現地および気象研究所での研修
を合わせて 5 回実施，合計で 15 名の若手研
究者の参加を得た。この研修では大気試料の
サンプリング手法，走査型電子顕微鏡による
放射性エアロゾル等の探索・観察を行い，そ
れらの手法に関する教育訓練を行った。 

図４ 図３の地点で夏季に採取されたフィ
ルター試料の電顕写真―花粉，胞子，微生物
等が多数見える 丸で囲ったのは微生物 

図５ 図３の地点での大気中放射性 Cs 濃度
と生物学的粒子濃度との季節変化 

 
上記に加え若手研修の一環で新規性の高

い企画として A01-2 班を中心として，H26 年
12 月から合計 4 回の「論文執筆研修」を実施
した。研究の最終段階である学術雑誌への論
文執筆を現役の研究者とともにデータを整
理しつつ，文章の段階へと実地に進めてみる
機会を作りだし，このことで若手研究者の実
力のアップを図るとともに，ISET-R 領域研究
の成果の拡大に務めることとし，研修は，気
象研究所または筑波大学を会場として，指導
側のべ５～６名ほどの参加を得つつ，３～４
日程度の期間，合宿方式で集中して実施した。 
英文論文執筆を目標としたが，修士院生，

学部４年生の場合は和文論文を目標とした。
また，第３回には論文の書き方に関する著作

をもつ産総研の中田亨博士を招き，「研究の
企画の立て方と論文の書き方」と題し筑波大
リスク工学系と共催で講演会も開催した。い
ずれの研修も相当に好評で，参加者は延べで
30 名を超えた。参加者は無駄話も少なく，集
中して執筆活動に従事していた。各参加者の
卒論，修論，博士論文に加え，少なくとも 10
報の原著学術論文の投稿・掲載に寄与した。
全体として，若手の論文取りまとめ能力の発
展に寄与し，ISET-R 領域全体の若手研究者育
成に寄与した。 
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