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研究成果の概要（和文）：福島原発事故時の137Cs等の放射性物質の放出過程と化学的存在状態の実験的研究か
ら、環境動態の解明や汚染の未来予測、さらに炉内事象の理解に貢献することを目的とした。事故後5年目に、
多くの大学の連携を得て、帰宅困難地域を中心に100か所の土壌サンプリングを行い、137/134Csと90Srの分布測
定から環境動態と事故解析に貴重なデータを得た。また、放出後も炉内環境の情報を保持していると考えられる
不溶性粒子中の90SrやPu同位体の定量に注力し、粒子中に初めてPuの存在を確認し、Cs/Sr/Puの含有量の違いか
ら炉内環境の直接的な情報を得た。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is experimental studies of the release process and
 chemical state of radioactive substances such as 137Cs at the Fukushima nuclear accident. It will 
contribute to the elucidation of environmental dynamics, the future prediction of pollution, and the
 understanding of status inside the reactor. Five years after the accident, with the cooperation of 
many universities, we systematically sampled 100 soils, mainly in areas where it was difficult to 
return home, and obtained valuable distribution data of 137/134Cs and 90Sr for environmental 
dynamics and accident analysis. In addition, we focused on the quantification of 90Sr and Pu 
isotopes in insoluble particles, which are thought to retain the information on the environment 
inside the reactor during the accident, and confirmed the presence of Pu in the particles for the 
first time. These results not only contribute greatly to the accident elucidation, but also provide 
valuable knowledge for exposure assessment.

研究分野： 放射化学

キーワード： 環境放射能　福島第一原子力発電所事故　放射性微粒子　ストロンチウムー９０　プルトニウム　放射
化学分離
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本成果は、原子炉から放出される多様な核種測定から炉内で起こったと推測される種々の反応経路解析にフィー
ドバックすることで、一次放射性核種の化学状態の解明を目指し、より正確な炉内事象解析に繋げようとするも
ので、学術的に独創的かつ意義あるばかりでなく、廃炉等においても重要な情報となり、社会貢献度も大きい。
90SrとPu同位体の実測放射能濃度が137Csに比べ、それぞれ4桁や8桁低いことを示したことは一般社会には重要
である。さらに、本研究で得られた成果は、環境動態研究、汚染の未来予測、さらには粒子状不溶性生成物の寄
与を含めた被爆評価などに貴重な知見を与えるもので、社会的な貢献は大きい。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

 

2011 年 3 月に起こった、東京電力福島第一原子力発電所の事故により、福島県を中心とする
陸域に大規模な放射能汚染が起こった。環境中に放出された放射性核種の中で 134Cs と 137Cs は、
最も多く放出された放射性核種の一つであり、それぞれ 2 年と 30 年という比較的長い半減期を
もつ。これらの核種は事故より 5 年が経過した現在（研究開始当時）でも環境中に残っており、
空間線量の上昇をもたらしている主要な原因となっている。事故により放出された放射性核種
は、その多くは環境中でエアロゾルの形態で輸送され、乾性沈着もしくは湿性沈着により陸域を
汚染した。放射性核種の放出時の化学形態については不明な点が多いが、環境中に最も多く存在
する硫酸塩エアロゾルの形態で運搬されていたと考えられる[1]。一方で、放射性 Cs を含み比放
射能が非常に高い粒子状で放出されたものがあることも指摘されている[2]。 

一方で、化学的特性はエアロゾルの沈着挙動に影響を及ぼすため、環境動態の定量的機構解明
や核種移行の未来予測には、飛散した核種の初期状態の情報が必須である。社会的な意義からも
科学的な観点からも、放射性エアロゾル（放射性核種）の放出時の化学的存在状態を解明するこ
とは重要かつ必要なことである。また、今後、被爆評価の際に大きな問題となる可能性のある粒
子状不溶性生成物の生成機構は全く未知である。この粒子は事故時の炉内で生成したと考えら
れており、水に不溶であることから現在も一部は炉内情報を保持した状態のままで環境中で存
在していると考えられており、事故時の炉内状況を調べる上で重要なツールとなりうる。 

 

２．研究の目的 
 

新学術研究領域（放射能環境動態：IsetR）の成果として、粒子状不溶性生成物の発見[2]や、
化学状態解明のための方法論の開発（8 班の主テーマ）の途上で重要な切り口が見えてきた。そ
れらの成果に基づき、炉内事象と結びついた炉内から炉外への放出過程の解明と、それによる核
種の化学的存在状態の特定という新たなゴールを設定した。IsetR はあくまで放出された核種の
環境中の挙動に目を向けたものであったが、本研究は、むしろ炉内事象に目を向けることで、実
験的に一次放出時の核種の化学的・物理的状態の解明、特に不溶性粒子の生成機構を検討し、事
故解明、廃炉、さらには被ばく評価にも貢献しようとするものである。 

このため、環境影響的に重要な 137Cs だけではなく、多くの核種の環境中の分布から、それを
同時に再現できるような化学形の核種を放出する状況を炉内事象に演繹こと、エアロゾルへの
移行過程の化学的違いや搬送経路等の検討、不溶性粒子の生成機構解明に向けた模擬粒子生成
などを通じ、一次放出核種の化学状態の解明を目指す。また、不溶性粒子の分布やインベントリ
ー、含有放射性核種（134/137Cs、90Sr、Pu 同位体）の分析から炉内事象の解明に繋げる。さらに、
今までに無かった人体への影響の評価に関しても重要な知見を与える。 

 

３．研究の方法 
  
研究では以下の①～③の３課題を設定し、そのために種々の実験や観測等を進めた。①～③の

結果を総合し演繹することで、これまで全く解明されていなかった炉からの一次放出核種の放
出機構と存在状態（化学的・物理的状態）の解明を試み、さらに、不溶性粒子の結果から炉内事
象の解明に繋ぐ考察を行った。②のうち、エアロゾル付着実験は、当初は京大複合研チームと連
携して進めることとしていたが、別途科研費による研究プロジェクトが立ち上がったため、私が
そちらの分担研者として加わることで、総合的な考察を行える体制とした。そのため、②の一部
の成果はここには含めない。 
① 炉内事象の化学実験シミュレーション（エアロゾル付着時の各核種の化学形、粒子状放出物

生成） 
② 核種搬送メカニズム（人工エアロゾル実験、付着・搬送実験） 
③ 微量・難測定放出核種の環境分布測定（土壌や不溶性粒子中の 90Sr や Pu同位体測定） 
このため、本研究では、難測定核種の分析法の開発、粒子や核種飛散の模擬実験、不溶性粒子

探査法の開発などを進め、実際の核種の分布や不溶性粒子の探索のために系統的な環境試料サ
ンプリングなどを関係する全国の研究者グループ（大学連合）と協力して行った。 
具体的には以下の５種類の研究を行った。それぞれの結果がそれぞれ①～③に関連した成果

を与える。現在、研究協力者や炉内事象解明に向けた学術会議 WGなどで総合考察を進めている。 
（１）FDNPP 近隣の事故後 5 年後の系統的土壌調査と 134/137Cs の分布測定 →②③ 
（２）揮発性化合物の移行と不溶性粒子生成の模擬実験   →①② 
（３）土壌中の難測定核種 90Srの分布測定（水平分布と垂直分布） →③② 
（４）土壌中の自動粒子判別法の開発と粒子インベントリー観測  →③ 
（５）タイプの異なる不溶性粒子中の Srおよび Pu同位体測定  →③②① 
 
４．研究成果 
 
 ここでは、上記の研究テーマの主な結果（図表）のみを示し、特に、（１）と（５）について
概要と成果を簡単に紹介する。 



（１） FDNPP 近隣の事故後 5年後の系統的土壌調査と 134/137Cs の分布測定 

事故後の 2011 年 6 月に、日本地球惑星科学連合および日本放射化学会を中心とした有志の研
究グループが、文科省のプロジェクトとして、汚染状況の把握のための土壌採取の大規模なフィ
ールド実験を実施した[3]。その後は土壌を採取して汚染状況の詳細を把握する大規模な調査は
以降行われていない。事故から 5 年以上が経過し、陸域に沈着した放射性核種（主に放射性セシ
ウム：134Cs および 137Cs）は環境中でその分布や化学形を変化させていると考えられる。不溶性
の放射性粒子についても、経時変化による風化が起こり、放射性核種の流出が起こるなど、初期
とは異なる分布状況に変化していることが予想される。帰還困難区域の除染作業が始まる状況
の中で、現在の放射性核種の汚染状況を把握するのはきわめて重要である。そこで本研究では、
2016 年 6 月から 9 月にかけて本研究費も利用して、福島県内の帰還困難区域を中心とした土壌
採取のフィールド実験を行い、現在の汚染状況の把握、放射性核種の詳細分析と動態分析、放射
性粒子の探査などを行った。 

（a） サンプリングと汚染状況調査 

〇試料採取 

 土壌調査に先立ち、福島県内で帰還困難区域を持つ自治体、飯舘村、浪江町、葛尾村、南相馬
市、双葉町、大熊町、富岡町の各自治体との情報交換を行い、調査地点の選定を行った。調査は
公共施設を中心として、除染が行われておらず、開けており動物等にあらされていない地点を土
壌採取場所として選択した。 

試料採取では 3-6 名のチームを編成し、まずは GPS を用いて採取地点の座標を記録した。そ
の後 NaI シンチレーターもしくは電離箱を用いて 1 m および 5 cm の空間線量の測定を行った。
次に、各地点で 5 ポイントについて、直径 8.3 cm の筒状の専用採土器をハンマーを用いて地中
に打ち込み、表層より 5 cm の土壌を表層 0-2.5 cm と深部 2.5-5.0 cm に分けて採取した。 

本研究プロジェクトは、2016 年 6 月から 9 月にかけての 9 日間、18 機関（大学と国研からな
る大学連合）のべ 176 名で実施した。試料採取は合計 105 地点で行い、自治体ごとの内訳は飯舘
村、浪江町、葛尾村、南相馬市、双葉町、大熊町、富岡町のそれぞれにおいて、20、23、5、5、
18、18、16 箇所であった。また放射性核種の移行過程をより詳しく調べるために、29 地点にお
いて 30 cm のコア試料の採取も行った。 

〇土壌の処理 

採取した土壌は重量を測定した後、室温で 1-3 週間風乾した。乾燥した土壌をよく撹拌し、石
や植物片等を取り除き、U8 容器に 3 cm の高さに充填した。分析は東北大学、尚絅学院大学、気
象研究所、国立環境研究所、筑波大学、京都大学、大阪大学の 7 つの研究機関で分担して実施し

た。それぞれの試料について、放射能の値
からインベントリー（kBq/m2）を導出した。
それぞれの地点での 5 試料のばらつきが
非常に大きかったため、中央値をその試
料の代表値とした。 

（b）結果と考察 

 本研究により得られた土壌の汚染マップを図 1 に示す。図中で円の大きさが 137Cs のインベン
トリーを示している。今回の調査で得られた最大のインベントリーは 68400 kBq/m2 であり、土
壌の濃度として 1180 kBq/kq に相当する。表層部の 0.0-2.5 cm と、深部の 2.5-5.0 cm の試料を比
較すると、表層部の汚染のほうが高かったが、その比率については試料ごとに大きく異なってい
た。福島第一原子力発電所から北西方向にインベントリーの高い地域が広がっており、これは過
去に行われた調査の結果とも整合した。放射性セシウムの放射能比、134Cs/137Cs 比は 0.87-1.02

（2011.3 に補正）であり、これは福島第一原子力発電所事故由来であることを示している。 

 図 2 に今回の調査結果と、5 年前の調査で比較的近い位置で採取された試料から得られたイン
ベントリーの比較を示す。137Cs のインベントリーは 5 年前の調査に比べて 15%程度減少が見ら
れたが、これは自然壊変のみを考慮した 0.89 倍と近い値であった。このことから、インベント
リーが大きく変化するような土壌流出は起こっていないことがわかった。また、ここでは示さな
かったが、インベントリーと空間線量の関係から、5 年間で空間線量が 27％減少していることが
分かり、放射性 Cs が 0.34cm/年で下方に移行していることが示唆された。 

 
図 1．134/137Cs のインベントリーマップ 

図 2. 2011.3 調査[3]と今回のインベ
ントリーの比較。ほぼ物理的半減期で
減少していることを示している。 



（２）揮発性化合物の移行と不溶性粒子生成の模擬実験 
研究では、揮発性核分裂生成物を模擬した化合物で飛散実験

を行った。また、不溶性粒子の生成過程の解明のため模擬粒子生
成実験[4]をさらに発展させた。結果の一例を図 3 と表 1 に示す
が、Cs, I については、本実験のように 1000℃の条件でも CsI 等
の化学種が生成、揮発することが確認できた。また、U3O8共存
下でも CsI 等の塩で放出されていることが確認された。UO4 の
ように酸素原子過剰になると、異なる放出挙動へと変化するこ
とが分かった。また、模擬粒子生成実験では、含有金属や 137Cs

についても再現できる低温過程の存在を提案できた（図 4）。 

 
（３）土壌中の難測定核種 90Sr の分布測定（水平分布と垂直分布） 
 

放射能濃度の高い土壌について 90Sr 分析を、方法論の開発と合わせて行った。結果として図
5 に示すように、原発から北方向、北西方向、西方向、南方向の 4 つのグループに分類できるこ
とが分かった。90Sr/137Cs の違いがそれぞれの原発からの放出イベントの違いに対応していると
考えると、4 つのグループにはそれぞれ別の由来となったプルームが存在していると考えられる。
まとめると、分析調査から 90Sr/137Cs は福島原発から北方向と南方向で高く、西方向で低いこと
が分かった。各プルームの時系列と 90Sr/137Cs 比の詳細な解析は、炉内環境の解析につながる貴
重な情報である。また全地点で 90Sr が 137Cs と比べより深部へ移行していることが分かった。 

 
（４）土壌中の自動粒子判別法の開発と粒子インベントリー観測 
不溶性粒子のインベントリーと特性の詳細分析は、生成過程の解明のみなら事故解析や被ば

く評価などに大いに関係するが、未だその全貌は明らかになっていない。その障害は試料中の粒
子識別と単離法、大量試料を対象とした探査法である。ここでは、土壌中から粒子をオートラジ
オグラフィーを使って自動認識する独自のシステムを開発（図 6 はイメージング写真）し、まず
は 10 試料について粒子インベントリーを調べた。インベントリー測定の結果を図 7 に示す。こ
の方法により粒子放出の全貌が明らかになると期待される。 

    
図 3．1000℃に加熱後の石
英管の飛散物分布の写真 

Zone 3

Zone 2

Zone 1

表１ Zone2 の蛍光 X 線分析の結果 

 

図 4．生成された模擬

粒子の一例。左は SEM

像、上は EDX のスペ

クトル。 

 
図 5．各測定点における(a)137Cs と(b)90Sr のインベントリー、および(c)90Sr/137Cs 比。 

(c)における▲は本測定値、〇は文献値を示す。90Sr/137Cs 比の値に従い、次の通り分類し

た。赤：>10-3、黄：～10-4、青：～10-5． 



（５）タイプの異なる不溶性粒子中の Srおよび Pu同位体測定 

不溶性粒子は、様々なタイプが存在していることから、事故を起こした複数の原子炉でそれぞ

れ生成したと考えられる[6]。不溶性粒子に含まれる微量の原子炉燃料由来の放射性同位元素を

調べることで、その生成過程について理解することができると期待される。核燃料内に存在する

元素の中で Sr や Pu は、Cs よりも揮発性の低い元素のため、Sr/Cs 比もしくは Pu/Cs 比を明ら

かにすることができれば、不溶性粒子生成時の温度条件に大きな制約を与えることができる。こ

れまでも不溶性粒子の 90Sr や Pu 同位体分析は試みられていたが、その量が極めて少なく検出

には成功していなかった。本研究では、不溶性粒子中に含まれる Sr や Pu の検出定量を行い、

Pu について初めて検出に成功した[7]。 

 不溶性粒子はアルカリ溶融し、Sr の分析[8]を行った後、同じ試料 Pu の分析を行うために、

Sr-Rad disk を通過したフラクションについて分析を行う化学手順を考案した。なお、Sr-Rad 

disk を通過させても Pu のロスがないことは Pu トレーサーを用いることで確認した。Pu の分

析のために、沈殿法により不純物を取り除いた後、TEVA、U-TEVA、DGA の 3 種類の分離用

樹脂を用いて Pu フラクションを濃縮した。測定は QST 放医研との共同研究として、SG-ICP-

MS によって行った。結果を 90Sr と合わせて表 2 に示す。この結果から、個々の炉の温度や酸

化還元雰囲気についての議論が可能となった[7]。 

 

表 2 本研究で分析した不溶性粒子の 134Cs,137Cs,90Sr,239+240Pu,241Pu の定量値 

 
 

５．おわりに 
以上のように、本研究で一次放出核種の化学形態についての検討が進み、環境動態の解明と汚

染の未来予測に貢献した。特に不溶性粒子の詳細な分析により、炉内事象解明と新たな放射性微

粒子による被ばく評価に貴重な実験的知見を与えた。 
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