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研究成果の概要（和文）：福島第一原子力発電所（FDNPP）の事故による放射性セシウム（134Csと137Cs、Cs 
*）のほとんどは、顆粒状の水不溶性物質（G-Cs *と呼ばれる）として土壌や野山の植物に落下し、その地区の
高い放射能レベルの原因となっている。 しかし、Cs *は野菜等を含む植物に吸収されていると報告されてい
る。 つまり、水に不溶なG-Cs*は何らかの機構で水に可溶化していると考えられる。我々はG-Cs*の溶解度をフ
ィルター法及び透析実験で測定し、併せて、G-Cs*の機械的強度、熱安定性などの物理的性質について議論し
た。また、この実験には炭化リターが有用であることを実証した。

研究成果の概要（英文）：Most of the radioactive cesium (134Cs and 137Cs, termed Cs*) originating 
from the Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant (FDNPP) accident have been remained in soil and on 
plants as granular water insoluble materials (termed G-Cs*), and kept relatively high radioactive 
level in the district. However, it is reported that the Cs* has been reported to be taken up by 
plants. In order to interpret the phenomena, authors have investigated how much of them become 
soluble by filtration and dialysis experiments, and moreover other physical properties, such as 
mechanical strength, thermal stability and so on have been discussed during the course of the 
relevant experiments.

研究分野：理学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
原発事故由来の放射性Cs(Cs*)は土壌、山林等に非水溶性顆粒状で存在することを、最初に見出した。しかし、
それでは、Cs*が植物の根等から吸収されている事実を説明できない。顆粒状Cs*の実体を原子、原子核のミクロ
構造の観点から非水溶性Cs*の水溶性への移行プロセスを理解しようとする実験手法は独創的である。これによ
り、植物がCs*を取り込む機構解明を原子分子レベルで行い、植物のCs*汚染低減手法開発に繋げられる。また、
今後は、多量且つ濃縮されたCs*を確保しておくことが実験の成功の鍵となるが、そのための炭化リター作製と
いう独創的研究手法を発展させることにも成功した。

※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 月の福島第一原発事故により大気
中に放出され土壌に落下した放射性セシウム
（以下 Cs*と記す。）が非水溶性であるのは土
壌粘土等の内部層状構造に吸着し、溶出出来
ない構造をとるからである（土壌捕捉説）と思わ
れてきた。しかし、Cs*で汚染されたタケノコ、
シイタケや土壌のイメージングプレート(IP)
による Cs*の観測（図１、２）や土壌を過剰の
Cs イオンを含む水溶液で洗っても Cs*が溶解
してこない我々の成果（Niimura et al, 2014）
や、更に空気中から集められた Cs*の構造解析
結果等の他グループの報告 (Kaneyasu et 
al., 2012; Adachi et al., 2013; Abe et 
al., 2014; Itoh et al., 2014; Miyamoto et 
al., 2014; Satou et al., 2016; Yamaguchi 
et al., 2016; Kikuchi et al., 2018; 
Okumura et al., 2019) を総合的に検討した
結果、Cs*そのものが非水溶性の顆粒状で降下
し、土壌、植物に付着していたことが判明し
た。以下、顆粒状放射性 Cs を（G−Cs*と呼ぶ。）  
 しかし、土壌中の G-Cs*が非水溶性のため容
易に植物に吸収されなかったのだが、植物が
放射性 Cs を吸い上げていることは現実であ
る。植物が根から Cs*を吸い上げるためには
Cs*が水溶性のイオン状態になっている必要
がある。また、タケノコやシイタケ等に付着し
た G-Cs*の IP 観察過程で判明したのである
が、G-Cs*は簡単に外れることなどから、G−Cs*
の物性（水への溶解度、熱的安定性，機械的安
定性等）についての詳細な検討が必須である
ことが判明した。 
 
２．研究の目的 
(1) G-Cs*の物性（水への溶解度、機械的強度、熱的安定性）を調査するために最適な試料調整
を行う。 
 実験試料として、FDNPP 放出の G-Cs*を使うことになる。G-Cs*は土壌、山野、川や海等に
放出されたが、我々は、以下に示す理由で山野に落下し、リターに付着した G-Cs*を更に炭化さ
せて用いる手法をとることにした。 
① 川や海等に放出された G-Cs*を採集するのは効率が悪い。 
② 土壌に放出された G-Cs*から G-Cs*の物性情報を抽出しようとすると、土壌の成分•形状•物

性等が余りにも多様であり、G-Cs*の物性を調査するには土壌からの多くの蓋然性が含まれ
る嫌いがある。また、容易にアクセス出来る場所の土壌の多くは汚染除去されてしまってお
り、充分な G-Cs*を含む土壌試料を入手するのは困難な状況になっている。 

③ 山野に放出された G-Cs*の多くはリターに付着しており、山野の殆どが未だ除染対象外にな
っているので、試料採集は容易である。また、リターの成分は枯木や枯草で、その素性は明
瞭である。また、適当な条件で（詳細は後述する。）炭化させると，揮発性分は飛んでしまい、
残った枯木や枯草はすべて炭になるので、物性測定での data 解析（バックグランド除去等）
は容易である。但し、炭化操作による G-Cs*の変性についての考察は必須である。（後述） 

(2) G-Cs*の物性（水への溶解度，機械的安定性、熱的安定性）を調査する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１ 椎茸およびタケノコの実体像と IP ラジオ 

グラフィー像 

図２ 福島県のとある小学校校庭で採取した土壌の 

IP ラジオグラフィー像 



３．研究の方法 
(1)炭化リターの作成 

20g のリター（2013 年 5 月、FDNPP から北
西 45km 離れた二本松で採取）を 200ml パイ
レックスビーカーに入れ、電気炉中で 1 時
間かけて 290℃まで昇温し、その温度で１
時間保持し、1.5 時間かけ室温に降ろす。図
３にそのプロセスを示す。 

(2) G-Cs*の水への溶解度測定 

３つの方法で行った。 
①炭化リター中の G-Cs*をそのままの形状

で溶解度測定を行う。 
30g の炭化リター及び 210ml の純水 を
1000ml フラスコに入れ、3 ヶ月放置し、
数週間毎に、先ず、2 分間震盪撹拌
（400rpm）後、平均孔径 0.5 m のガラ
スフィルターで濾過し、濾過液をシンチ
レーション検出器で放射線測定する。 

②炭化リターをミリング様鉄球で破砕し、
G-Cs*の溶解度測定を行う。 
3g のミリングした炭化リタ及び 30ml の
純水 を 50ml フラスコに入れ、3 週間放
置し、1 週間毎に、2 分間震盪撹拌
（400rpm）後、平均孔径 0.5 m のガラ
スフィルターで濾過し、濾過液をシンチ
レーション検出器で放射線測定する。 

③ 生 の リ タ ー を ２ 重 の 透 析 膜
（Spectra/Por 7, 132105, 平均孔径
10nm）に入れ,1000m 純水中に入れ、5〜
10 日毎に溶解度測定を行う。測定過程
の詳細を図 4 に示す。 

 
４．研究成果 
(1)炭化リターの特徴 

電気炉に入れる前後のリター写真(図 5 上
側)，及び、夫々の試料を IP で撮った像（図
5 下側）を示す。リター中の枯木，枯草は
完全に炭化しており、G−Cs*を含む状態で
全体の重さは約 3 割、体積は約 2/3 に減少
した。炭化リターの特徴は、枯木，枯草及
び付着の有機物はすべて炭化されている
ので、長時間の溶解度測定で試料の腐食等
の心配がなくなった。 

(2)G-Cs*の水への溶解度 
① 炭化リター中の G-Cs*及びミリングで

破砕した G-Cs*の溶解度測定結果を図
６及び表(1,2 列目)に示す。 

② 生のリターを２重の透析膜に入れての溶
解度を表（3列目）に示す。 

(3)溶解度測定で注意すべきこと 
G-Cs*の溶解度測定では、金属 Cs がイオン
Cs+イオンになっているかの確認が必須で
ある。フィルターを使用する場合、フィル
ターの孔径が溶質 G-Cs*の径より大きい
と、溶質がフィルターを通過してしまい，
真の G-Cs*溶解度測定での誤差になる。
我々は透析膜（平均孔径 10nm）を使用する
ことで、この問題をクリアした。 

(4)G-Cs*の機械的安定性の考察 
FDNPP 放出された G-Cs*の機械的強度はボ
ールミリングで簡単に破壊される位の弱
いものである。G-Cs*中の 147-Cs*はβ壊変 

図３ 炭化リターの作製法 

図４ 生リターを透析膜に入れた時の G-Cs*の 

溶解度測定過程を示す図 

図５ 炭化リターにする前後のリターの実体像と 

IP ラジオグラフィー像 

図６ 炭化リター中の G-Cs*の溶解度曲線及び 

ミル破砕した時の G-Cs*の溶解度曲線 



で Ba になる。Ba++と Cs+では原子半径が異
なり、Cs*の壊変の度に、G-Cs*内部に歪み
が蓄積されてくると考えられる。それが G-
Cs*の機械的強度の弱さを示している。 

(5)G-Cs*の熱的安定性の考察 
① FDNPP で G-Cs*がどのようなプロセスで

出来たかの詳細は判明していないが、炉
心溶融が生じた位なので、G-Cs*は
1000℃以上の場所で生成し、水素爆発で
空気中に放出されたと考えられる。G-
Cs*そのものはかなりの高温（1000℃程
度）でも安定であろうと考えられる。炭
化リター作成で G-Cs*を 300℃に保持し
ても構造変化等は考えられない。 

② SEM-EDX 等で G-Cs*の内部構造の詳細が
測定されている。しかし、SEM-EDX 等で
試料に照射される時の電子線エネルギ
ー量と試料の大きさを考察すると G-Cs*
の温度は瞬間的に 300℃を超えるエネル
ギーが照射されていると考えられる。そ
れで構造解析が可能であったというこ
とは G-Cs*は 300℃以上には耐えられる
熱的安定性を有していると考えられる。 
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 Charcoal litter Raw 

litter 

non-milled milled 透析膜 

溶液温度（℃） 室 温 (20 ～

25） 

室温 (20 ～

25） 

室温 (20 ～

25） 

放射能量 

と浸漬前後 

（ Bq ） or

（Bq/g） 

90 

（Bq/g） 

90 

（Bq/g） 

4540 

（Bq） 

浸漬直後の放

射能量（Bq/g） 

0.40（Bq/g） 1.99（Bq/g） 0.16（Bq/g） 

浸漬溶液の放

射能量（Bq/g） 

0.997（Bq/g） 3.69（Bq/g） 0.235

（Bq/g） 

補正有り 

溶解量（Bq/g） 

(初期値除く） 

0.597（Bq/g） 1.70（Bq/g） 0.076

（Bq/g） 

総溶解量（％） 

（参考） 

1.107% 4.1% 0.20% 

浸漬時間 89 日 21 日 21 日 

溶 解 速 度

（%/day） 

 

0.0074 %/day  

(浸漬溶液の放

射能量) 

0.090 %/day 

(浸漬溶液の放

射能量) 

0.0067 %/day  

(浸漬溶液の放

射能量) 
表 炭化リター中の G-Cs*の溶解度。1 列目：炭化リター中の G-Cs*の 

溶解度、2 列目：炭化リター中の G-Cs*をミル破砕した時の溶解度 
3 列目：生リターを透析膜に入れた時の G-Cs*の溶解度。 
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